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Abstract
Manuel Klug
Frequenzstabile kontinuierliche Jodramanlaser gepumpt mit einem
frequenzverdoppelten Nd:YAG{Laser
Diese Arbeit befa…t sich mit Untersuchungen an kontinuierlichen Ramanlasern im B{X{
System des Jodmoleku˜ls.
Die Jodmoleku˜le werden in abgeschmolzenen Quarzglaszellen bei Zimmertemperatur er-
zeugt.
Als Pumplaser dient ein frequenzverdoppelter diodengepumpter monolithischer Nd:YAG{
Ringlaser mit einer Pumpwellenla˜nge bei 532 nm und einer maximalen Ausgangsleistung
von 500mW, der in seinem Durchstimmbereich von 120GHz zahlreiche starke Absorp-
tionsu˜berga˜nge des Jodmoleku˜ls erreicht und durch dopplerfreie Frequenzmodulations-
spektroskopie auf Hyperfeinu˜berga˜nge des Jodmoleku˜ls stabilisiert werden kann.
Der Betrieb der Ramanlaser erfolgt in Einrichtungs{Single{Mode{Ringresonatoren in ei-
nem Spektralbereich von 544{1343 nm, wobei durch Stabilisierung der Ringresonatoren
auf das induzierte Ramanversta˜rkungsprofll eine gute Amplitudenstabilita˜t der Raman-
laser erreicht wird. Typische Schwellen der Ramanlaser liegen bei 15 cm langen Jodzellen
bei 30mW. Bei Pumpleistungen von 300mW werden maximale Ausgangsleistungen von
etwa 0; 5mW bei einer Emissionswellenla˜nge von 781 nm erreicht.
Fu˜r den Ramanlaser bei 781 nm werden detaillierte Untersuchungen zum Ein°u… der
Hyperfeinstruktur auf das Durchstimmverhalten und die Versta˜rkungsproflle vorgestellt,
sowie die Abha˜ngigkeit der Schwelle und der Ausgangsleistung von Pumpleistung, Pump-
frequenz und Dichte des Mediums. Die teilweise komplexen Abha˜ngigkeiten und besonde-
ren Strukturen bei den Versta˜rkungs{ und Verstimmungsprofllen ko˜nnen durch numeri-
sche Berechnung des Kleinsignalversta˜rkungskoe–zienten im Dichtematrixformalismus
unter Beru˜cksichtigung von Strahlpropagation und Pumpabsorption zufriedenstellend
interpretiert werden. Die Untersuchung der spektralen Eigenschaften und der Frequenz-
stabilita˜t des Ramanlasers bei 781 nm erfolgt durch Beatfrequenzmessung zweier identi-
scher Ramanlasersysteme. Es ergibt sich eine Kurzzeitlinienbreite von 4; 5 kHz und eine
relative Frequenzstabilita˜t des Ramanlasers von 5 ¢ 10¡10.
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Frequency stable continuous wave I2 Raman laser excited by a fre-
quency doubled Nd:YAG{laser
In this thesis investigations on continuous wave Raman lasers in the B{X system of
molecular iodine are performed.
The iodine molecules are generated at room temperature in sealed-ofi quartz cells.
As pump source a frequency doubled diode pumped monolithic Nd:YAG{ringlaser with
a pump wavelength of 532 nm and a maximum output power of 500mW is used. Within
the tuning range of 120GHz several strong absorption transitions of molecular iodine can
be reached. The pump laser can be stabilized to hyperflne transitions of molecular iodi-
ne by Doppler{free frequency modulation spectroscopy. The Raman lasers are realized
in unidirectional single{mode ringresonators in a spectral range from 544 to 1343 nm.
The ringresonators can be stabilized to the induced Raman gain profll, which leads to
a good amplitude stability of the Raman laser output. In 15 cm long iodine cells typical
thresholds of 30mW and maximum output powers of 0:5 mW (300 mW pump power)
at an emission wavelength of 781 nm can be reached.
For the laser at 781 nm detailed investigations on the in°uence of the hyperflne structure
on the tuning behaviour and the gain proflles are presented, and dependencies of the
threshold and output power on the pump power, pump frequency and the density of the
medium are investigated. The complex dependencies and speciflc structures of the gain
and detuning proflles can be explained via numerical calculation of the small signal gain
coe–cient in the density matrix representation, including beam propagation and pump
absorption. The spectral properties and frequency stability of the Raman laser at 781 nm
is investigated by beat frequency measurements of two identical Raman lasers. For the
Raman laser a short time linewidth of 4; 5 kHz and a frequency stability of 5 ¢ 10¡10 is
obtained.
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j h¢ ¢ ¢ j „e(R) j : : : i j2 Betragsquadrat des elektronischen U˜bergangsmoments [D2]
fid Doppler{verbreiterter Versta˜rkungskoe–zient [m
¡1] (Gl. 5.1)
„F Linienformfunktion fu˜r den Versta˜rkungskoe–zienten (Inversionsanteil)(Gl. 5.6)
„G Linienformfunktion fu˜r den Versta˜rkungskoe–zienten (Ramananteil)(Gl. 5.7)
¢”Druck Druckverbreiterung der molekularen Jodu˜berga˜nge [MHz/Pa]
¢J Difierenz zwischen Drehimpuls im Grundzustand und angeregtem Zustand (¢J =
J 00 ¡ J 0)
¢n Besetzungsdifierenz
–”EOM Modulationsfrequenz des elektrooptischen Modulators [Hz]
¢!AOM Modulationsfrequenz des akustooptischen Modulators [rad¢s¡1]
–P13 leistungsverbreiterte lorentzfo˜rmige Linienformfunktion
°ij Relaxationsraten vom Zustand j ii !j ji mit i; j = 1! 3 [Hz]
°i Relaxationsrate aus dem Zustand j ii [Hz]
°spon spontane Rate fu˜r strahlende U˜berga˜nge [Hz]









j „e(R) j2 Betragsquadrat des mittleren elektronischen U˜bergangsmoments [D2]
j Pij j2 Betragsquadrat des U˜bergangsdipolmoments fu˜r den U˜bergang j ii !j ji [D2]
„ reduzierte Masse des Jodmoleku˜ls [kg]
” U˜bergangsfrequenz [Hz]
”d Frequenz des Ramanlasers [Hz]
”probe Frequenz des Probelasers [Hz], Abs. 4.5.2
”pump Frequenz des Pumplasers [Hz], Abs. 4.5.2
› Gesamtdrehimpuls
! unverschobene Zentralfrequenz eines U˜bergangs in [rad¢s¡1]
!(z) Strahlradius an der Stelle z (Gl. 5.22)
!d Frequenz des Ramanlasers [rad ¢s¡1]
!p Frequenz des Pumplasers [rad ¢s¡1]
!probe Frequenz des Probelasers [rad¢s¡1], Abs. 4.5.2
!pump Frequenz des Pumplasers [rad¢s¡1], Abs. 4.5.2
!ij molekulare U˜bergangsfrequenzen fu˜r den U˜bergang j ii !j ji [rad ¢s¡1]
›p;d Verstimmung vom Pump{ bzw. Ramanu˜bergang
R R{Zentroid [m]
‰ij Komponenten des Dichtematrixoperators
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¾ Standardabweichung einer Messung (Abs. 4.5.3)
¾d inhomogener Absorptionskoe–zient [m
2]
¾sq Wirkungsquerschnitt fu˜r selbstlo˜schende Sto˜…e [m
2]
¾V¡T+R¡T Wirkungsquerschnitt fu˜r rotationsvibrationsa˜ndernde Sto˜…e [m2]
" " = §1 kollineare/antikollineare Ausbreitung der Ramanstrahlung
A (v0J 0; v00J 00) Einstein{A{Koe–zienten der spontanen Emission fu˜r den U˜bergang v0J 0 ! v00J 00
[Hz]
Aij Einstein{A{Koe–zienten der spontanen Emission fu˜r den U˜bergang j ii !j ji
[Hz]
Bij Einstein{B{Koe–zienten der induzierten Emission fu˜r den U˜bergang j ii !j ji
[Hz]
D Durchmesser der Ramanlasermode [m]
E Energie eines Zustandes
E(z; t) Ort- und zeitabha˜ngiges elektromagnetisches Feld
FvJ Energie des Moleku˜ls im Zustand v und J
gi(”) frequenzabha˜ngiges Linienformprofll fu˜r die i.te Hyperfeinkomponente (Gl. 5.25)
H Hamiltonoperator
I Atomarer Kernspin






J 0 Rotationsquantenzahl im ersten angeregten Zustand
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J 00 Rotationsquantenzahl im Grundzustand
Jn(fl) Besselfunktionen n.ter Ordnung
kd;p Betrag des Wellenvektors fu˜r Raman{ und Pumplaser
ni Besetzung im Zustand j ii
P Pumpparameter
P U˜berga˜nge mit ¢J = ¡1
Pr Dampfdruck des Jodmoleku˜ls [Pa]
pij Komponenten des Dipoloperators
R U˜berga˜nge mit ¢J = +1
S elektronischer Gesamtspin
sJ 0J 00 Ho˜nl{London{Faktor
T absolute Temperatur [K]
V makroskopische Versta˜rkung [m¡1](Gl. 5.12)
v Vibrationsquantenzahl
v0 Vibrationsquantenzahl im ersten angeregten Zustand
v00 Vibrationsquantenzahl im Grundzustand
vm mittlere thermische Geschwindigkeit [m/s]





Die prima˜ren Standards fu˜r Zeit und Frequenz bilden derzeit die Ca˜sium{Atomuhren.
Mo˜chte man eine optische Frequenz mit der Mikrowellenfrequenz der Atomuhr von et-
wa 9,2 GHz vergleichen, so ist hierbei ein Frequenzverha˜ltnis von einigen 10.000 zu
u˜berbru˜cken. Dies gelingt mit aufwendigen Frequenzketten, die seit langem in wenigen
nationalen Standardinstituten betrieben werden oder in ju˜ngster Zeit auch mit noch
in der Entwicklung beflndlichen Frequenzka˜mmen auf der Basis von Femtosekunden{
Oszillatoren. Auf Grund des hohen technischen Aufwands fu˜r den Betrieb solcher Fre-
quenzketten und Frequenzka˜mmen werden in allen Frequenzbereichen des optischen
Spektrums pra˜zise, gut reproduzierbare und einfach zu handhabende Transferstandards,
sogenannte sekunda˜re Frequenzstandards eingesetzt.
Pra˜zisionspektroskopie, optische Kommunikationstechnik und moderne La˜ngen{ und
Frequenzmessung benutzen Referenzwellenla˜ngen bzw. sekunda˜re Frequenzstandards auf
der Basis von stabilen Lasern. Als Frequenzreferenz fu˜r diese Laser dienen dabei Absorp-
tionsu˜berga˜nge atomarer und molekularer Medien. Derzeit sind 12 optische Frequenzen
im sichtbaren und nahinfraroten Spektralbereich des elektromagnetischen Spektrums
vom Comit¶e International des Poids et Mesures (CIPM) als Standardfrequenzen vorge-
schlagen [Quinn 1993/1994; 1999]. Diese Standards erreichen relative Genauigkeiten von
¢”
”
= 10¡11 bis 10¡13 und benutzen U˜berga˜nge in atomarem Wasserstofi [Niering u. a.
2000], Calcium [Riehle u. a. 1999], Rubidium [Touahri u. a. 1997], dem Strontium{Ion
[Barwood u. a. 1997], molekularem Methan [Weiss u. a. 1988] und Osmiumtetraoxid [Acef
1997]. Die u˜brigen 6 Referenzfrequenzen basieren auf Hyperfeinu˜berga˜ngen in moleku-
larem Jod. Die ersten 6 genannten Standards haben in der Anwendung im Laboralltag
und in der Industrie wegen des teilweise hohen experimentellen Aufwandes zur Reali-
sierung der Referenzfrequenzen kaum Verbreitung gefunden und werden nur in wenigen
Laboratorien betrieben. Einer der derzeit wichtigsten Frequenzstandards im sichtbaren
Spektralbereich ist wegen seiner hohen Verfu˜gbarkeit, Kompaktheit und Wartungsfrei-
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heit der auf Jod stabilisierte Helium{Neon{Laser mit einer relativen Genauigkeit von
¢”
”
= 2; 5 ¢ 10¡11. Als Frequenzreferenz fu˜r verschiedene Laserlinien flnden hier Hy-
perfeinu˜berga˜nge im Jodmoleku˜l bei 543, 633 und 640 nm Anwendung. Mit der Ent-
wicklung hochstabiler diodengepumpter frequenzverdoppelter Nd:YAG{Laser entstand
in den letzten Jahren ein neuer optischer Frequenzstandard im gru˜nen Spektralbereich.
Als Frequenzreferenz wird auch hier wiederum ein Absorptionsu˜bergang im Jodmoleku˜l
verwendet. Die Stabilita˜t und der systematische Vergleich der auf das Jodmoleku˜l sta-
bilisierten frequenzverdoppelten Nd:YAG{Laser ist gegenwa˜rtig aktueller Forschungsge-
genstand und wird insbesondere von den nationalen Standardinstituten weltweit mit
immer ho˜herer Pra˜zision betrieben. Derzeit gilt ein Hyperfeinu˜bergang des Jodmo-
leku˜ls bei 532 nm (Komponente a10 der R(56)(32-0)) mit einer relativen Unsicherheit
von ¢”
”
= 7 ¢ 10¡11 [Quinn 1999] als Frequenzstandard. Zahlreiche aktuelle Messungen
und Frequenzvergleiche zwischen stabilisierten frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasern
[Nevsky u. a. 2001] lassen vermuten, dass diese Unsicherheit bei der na˜chsten CIPM{
Evaluation um mehr als eine Gro˜…enordnung auf Werte um ¢”
”
= 2 ¢ 10¡12 verringert
werden kann. Aufgrund der besonderen Eigenschaften des frequenzverdoppelten mo-
nolitischen Nd:YAG{Ringlasers (MISER), wie Kompaktheit, Robustheit, hohe Lebens-
dauer, geringes Amplituden{ und Frequenzrauschen, sowie der Mo˜glichkeit hohe Aus-
gangsleistungen bei 532 nm zu erreichen, kann sich dieses Lasersystem zum Nachfolger
des Helium{Neon{Lasers als einfach zu handhabender optischer Frequenzstandard ent-
wickeln.
Fu˜r viele Anwendungen in der Grundlagenforschung (z.B. zur Kalibration unbekannter
optischer Frequenzen) aber auch in der Me…technik werden ha˜uflg zusa˜tzliche stabile
Referenzfrequenzen beno˜tigt, die einen Transfer der Frequenzstandards in andere Fre-
quenzbereiche erfordern. Fu˜r einen solchen Transfer sind stabile Transferresonatoren,
aber auch nichtlineare optische Efiekte wie z.B. die Frequenzverdopplung der Referenz-
frequenz oder auch Summen{ und Difierenzfrequenz und Vierwellenmischung geeignet.
Die Flexibilita˜t dieser Methoden ist jedoch gering und es ko˜nnen nur mit hohem Auf-
wand wenige neue Referenzfrequenzen erzeugt werden.
Vorteilhaft erscheint deshalb ein System bei dem die stabile Frequenz eines Referenzla-
sers °exibel auf viele Frequenzen in anderen, mo˜glichst weiten Spektralbereichen u˜ber-
tragen werden kann. Diese Mo˜glichkeit bietet der Ramanprozess in Moleku˜len, bei dem
eine Pumpfrequenz in einen ganzen Kamm von Ramanfrequenzen umgewandelt wird.
Wird als Moleku˜l das zweiatomige Jodmoleku˜l verwendet, so ko˜nnen sich diese Raman-
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frequenzen u˜ber den gesamten sichtbaren und nahinfraroten Spektralbereich erstrecken.
Da die U˜berga˜nge im Jodmoleku˜l zudem sehr schmalbandig sind und ohnehin als Re-
ferenzfrequenzen dienen, erscheint der Betrieb eines Jodramanlasers mit diskret durch-
stimmbaren Laserlinien fu˜r eine Verwendung als °exiblen Tranferstandard interessant.
Der Betrieb von kontinuierlichen Ramanlasern im Jodmoleku˜l konnte mit leistungsstar-
ken Argon{Ionen{Lasern als Pumplaser bereits in den achtziger Jahren demonstriert
[Wellegehausen 1979] und in Nachfolgearbeiten reproduziert werden. In diesen Arbeiten
wurden vor allem grundsa˜tzliche Betriebweisen der Laser ermittelt, detaillierte Unter-
suchungen zum frequenzstabilen Betrieb dieser Laser und zur mo˜glichen Eignung als
Transferstandard wurden dabei jedoch nicht durchgefu˜hrt.
Die vorliegende Arbeit bescha˜ftigt sich sehr ausfu˜hrlich mit der Untersuchung der beson-
deren Eigenschaften und Betriebsweisen von Ramanlasern im Jodmoleku˜l. Als Pump-
laser wird erstmals ein diodengepumpter frequenzverdoppelter Nd:YAG{Laser hoher Fre-
quenzstabilita˜t verwendet. Ziel der Untersuchungen war es, mit diesem Pumplaser den
Ramanlaserbetrieb in weiten Spektralbereichen zu demonstrieren, die Lasereigenschaf-
ten und Betriebsweisen der Laser detailliert zu untersuchen und durch Linienbreiten{
und Frequenzstabilita˜tsuntersuchungen an ausgewa˜hlten Pump{ und Ramanu˜berga˜ngen
Mo˜glichkeiten dieses Systems fu˜r eine Eignung als Transferstandard zu ermitteln.
Im Kapitel 2 wird zuna˜chst eine anschauliche Einfu˜hrung in das Funktionsprinzip der
Ramanlaser gegeben und es werden die wichtigsten Eigenschaften der Ramanlaser her-
ausgearbeitet. Desweiteren werden in einem kurzen U˜berblick u˜ber experimentelle Ar-
beiten zu Ramanlasern in zweiatomigen Moleku˜len die wesentlichen experimentellen Er-
gebnisse bisheriger Ramanlaseruntersuchungen zusammengefa…t, um die Einordnung der
hier vorgestellten Experimente zu erleichtern. Im Anschlu… werden in Kapitel 3 die Ei-
genschaften des Jodmoleku˜ls vorgestellt. Hierbei werden das Potentialschema, der Ein-
°u… der Hyperfeinstruktur und mo˜gliche Verbreiterungsmechanismen diskutiert, soweit
sie fu˜r den Ramanlaserbetrieb relevant sind. Die Eigenschaften des verwendeten fre-
quenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers, wie z.B. Durchstimmbereich und Linienbreite, sowie
Methoden und Ergebnisse der Stabilisierung des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers
werden in Kapitel 4 zusammengefa…t. Kapitel 5 und Anhang A befassen sich eingehend
mit der Theorie des Ramanprozesses im Dichtematrixformalismus sowie der Absorption
der Laserstrahlung auf dem Pumpu˜bergang. Die experimentellen Ergebnisse sind in Ka-
pitel 6 zusammengefa…t. Hierbei wurden in unterschiedlichen Resonatorkonflgurationen
Ramanlaser in einem weiten Spektralbereich realisiert. Der Ein°u… der Hyperfeinstruk-
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tur, der Pumplaserfrequenz und {leistung, sowie die Linienbreite und Frequenzstabilita˜t
der Ramanlaser wurden an einem U˜bergang im nahen Infraroten na˜her untersucht.
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2. Laserzyklus am Beispiel des Jodmoleku˜ls
Im Jodmoleku˜l la˜…t sich ein Dreiniveau{Laserzyklus realisieren, der wegen seiner Form
auch als Lambda{Zyklus oder Lambda{Schema bezeichnet wird. In Abb. 2.1 ist der
Proze… schematisch dargestellt. Moleku˜le in einem bestimmten (Rotationsvibrations{)
Zustand des elektronischen Grundzustandes (j1i) werden durch einen Pumplaser mit der
Frequenz !P (hier: frequenzverdoppelter Nd:YAG{Laser) in ein Rotationsvibrationsni-
veau (j3i) des ersten angeregten elektronischen Zustand u˜berfu˜hrt. Die Moleku˜le ko˜nnen
durch Emission eines Photons der Frequenz !d
1 auf dem U˜bergang j3i ! j2i den ange-
regten Zustand verlassen. Durch nichtstrahlende U˜berga˜nge (Sto˜…e) ko˜nnen die Moleku˜le
aus dem Zustand j2i in den Ausgangszustand zuru˜ckkehren und der Laserzyklus ist somit
geschlossen. Betrachtet man den Laserzyklus zuna˜chst nur als reinen Inversionslaser, so
mu… die Besetzung im Niveau j3i gro˜…er als die Besetzung im Niveau j2i sein, um die Be-
dingung fu˜r Laseremission zu erfu˜llen. Aus dem angeregten Zustand j3i sind U˜berga˜nge
zu beliebigen Vibrationsniveaus im Grundzustand erlaubt. Da das Lasermedium in der
Na˜he der Zimmertemperatur betrieben wird, konzentriert sich die thermische Beset-
zung der Jodmoleku˜le auf die untersten Vibrationsniveaus im Grundzustand. Dadurch
kann bereits bei geringer Pumprate eine Besetzungsinversion gegenu˜ber den untersten
Rotationsvibrationsniveaus erreicht werden. Im stationa˜ren Gleichgewicht (bei kontinu-
ierlichem Betrieb des Lasers) mu… die Inversion zwischen j3i und j2i aufrecht erhalten
werden. Eine notwendige Bedingung fu˜r den stationa˜ren Betrieb ist °2 > A32, wobei °2
die Relaxationsrate fu˜r strahlungslose U˜berga˜nge von j2i ! j1i und A32 die spontane
Emissionsrate auf dem U˜bergang j3i ! j2i ist. Da °2 proportional zum Dampfdruck der
Jodmoleku˜le ist, erfordert der Betrieb der Laser einen Mindestdampfdruck.
Vernachla˜ssigt man Sa˜ttigungsefiekte durch die Pumpstrahlung, die zu einer A˜nderung
der Grundzustandsbesetzung n01 fu˜hren wu˜rden, so la˜…t sich fu˜r den Kleinsignalfall (er-
1Fu˜r den U˜bergang j3i ! j2i ist in der Literatur die Bezeichnung !d u˜blich, wobei das Subscript d
fu˜r Dimer steht.
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Abbildung 2.1.: Dreiniveau{Laserschema (⁄{Schema) am Beispiel des Jodmoleku˜ls. Die
Niveaus j1i und j2i sind Niveaus im elektronischen Grundzustand des Jodmoleku˜ls.
Der Zustand j3i liegt im ersten angeregten Zustand. !p und !d: Pump{ bzw. Dime-
renlaserfrequenz.








1 + A3n3 (2.1)
dn2
dt
= A32n3 ¡ °2n2 (2.2)
Dabei sind n2 und n3 die Besetzungsdichten von Zustand j2i und j3i, A3 ist die Ge-
samtrate fu˜r spontane Emission aus dem Niveau j3i in Rotationsvibrationszusta˜nde
des Grundzustandes des Jodmoleku˜ls (A3 = §kA3k), ¾p ist der Wirkungsquerschnitt fu˜r
Absorption auf dem Pumpu˜bergang und Ip ist die Pumpintensita˜t der Laserstrahlung mit
















Die Leerlaufversta˜rkung auf dem Pumpu˜bergang ist dann gegeben durch:
V = e(¾d¢nL) … 1 + ¾d¢nL (2.4)
¾d bezeichnet dabei den Wirkungsquerschnitt fu˜r stimulierte Emission aus Zustand j3i
und L die La˜nge des Mediums. Nimmt man einen Gesamtverlust VL fu˜r den Laserproze…








An Hand dieses einfachen Formalismus lassen sich zwei wesentliche Eigenschaften der
Laser ableiten. Die Laserschwelle sollte umgekehrt proportional sowohl mit der La˜nge des
Mediums, als auch mit der Besetzungsdichte abfallen. Quantitative Aussagen lassen sich
aus diesen einfachen Beziehungen allerdings noch nicht ableiten, da zum einen Propa-
gationsefiekte im Medium (z.B. Absorption), zum anderen aber auch zwei grundlegende
Efiekte noch nicht beru˜cksichtigt wurden:
† Sub{Doppler{Anregung des doppler{verbreiterten Moleku˜lensembles mit einem
schmalbandigen Pumplaser.
† Koha˜rente Kopplung von Pump{ und erzeugtem Laserstrahlungsfeld als Folge
eines Zweiphotonen{ oder Ramanu˜bergangs zwischen den Niveaus j1i und j2i.
Im folgenden sollen diese beiden Aspekte vereinfacht diskutiert werden.
2.1. Sub{Doppler{Anregung
Bei Wechselwirkung mit einem schmalbandigen Pumplaser !p wird wie in Abb. 2.2 dar-
gestellt nur eine Geschwindigkeitsunterklasse um die Geschwindigkeit v0 des Moleku˜len-
sembles gepumpt, entsprechend !p = !31 + kpv0, wobei kp den Betrag des Wellenvektors
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Abbildung 2.2.: Sub{Doppler{Anregung der Jodmoleku˜le auf dem U˜bergang j1i ! j3i
durch einen Single{Mode{Laser. !p: Frequenz des Pumplasers, !d: Frequenz des abge-
strahlten Laserfeldes auf dem U˜bergang j3i ! j2i. Ni(v): Besetzungsverteilungen der
Niveaus jii, v0 Geschwindigkeit eines Moleku˜ls in Bezug auf die Ausbreitungsrichtung
des Pumplasers.
des Pumplaserfeldes darstellt. Somit tra˜gt nur ein Teilensemble N3(v0) zur Besetzungsin-
version bei. N1(v) und N3(v) sind die doppler{verbreiterten Geschwindigkeitsverteilun-
gen in den Niveaus j1i und j3i. Die Breite der im Niveau j3i erzeugten Besetzungsvertei-
lung N3(v0) ist bei niedriger Pumpintensita˜t prinzipiell durch die natu˜rliche Linienbreite
des Pumpu˜bergangs bestimmt. Fu˜r den Fall des Jodmoleku˜ls liegt die Dopplerbreite bei
Zimmertemperatur bei 250 MHz und die natu˜rliche Linienbreite von U˜berga˜ngen in
der Na˜he eines frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers bei etwa 500 kHz, wobei durch die
Druckverbreiterung die Linienbreite der U˜berga˜nge unter typischen Betriebsbedingun-
gen der Laser auf einige MHz ansteigt (siehe auch Kap. 3). Die natu˜rliche Linienbreite
des Mediums bestimmt hier somit die Breite der erzeugten Besetungsverteilung im Ni-
veau j3i. Auf Grund des Dopplerefiekts emittieren die angeregten Moleku˜le mit der
Geschwindigkeit v0 in Pumpstrahlrichtung (auch als Vorwa˜rts{ oder +{Richtung be-
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zeichnet) und entgegengesetzt zur Pumpstrahlrichtung (Ru˜ckwa˜rts{ oder ¡ {Richtung)
unterschiedliche Frequenzen gema˜…:
!§d = !32 + "kdv0 (2.6)
!32 bezeichnet die molekulare U˜bergangsfrequenz, kd den Betrag des Wellenvektors des
erzeugten Dimerenlaserfeldes. " gibt die Richtung von !§d bezu˜glich der Pumpstrahlungs-
richtung an (" = §1). Alle anderen Abstrahlungsrichtungen sind fu˜r die Betrachtung
der Laserprozesse hier nicht relevant.
Die Bedingung fu˜r eine Inversionsversta˜rkung bleibt grundsa˜tzlich wie unter Abs. 2
erhalten, insbesondere sind die mo˜glichen Versta˜rkungswerte fu˜r die Vorwa˜rts{ und
Ru˜ckwa˜rtsrichtung gleich, d.h. es entsteht bei der Sub{Doppler{Anregung zwar eine
Richtungsasymmetrie der Emissionsfrequenzen (die Frequenzasymmetrie ist fu˜r !p =
!31 (v0 = 0) aufgehoben), aber keine Richtungsasymmetrie hinsichtlich der Gro˜…e der
Versta˜rkung. Diese Situation a˜ndert sich grundlegend, wenn jetzt zusa˜tzlich die koha˜ren-
te Kopplung zweier Strahlungsfelder zugelassen wird, d.h. der Prozess der simulta-
nen Absorption eines Pumpphotons und der Emission eines Laserphotons in einem
Zweiphotonen{ oder Ramanproze…, wobei ein unmittelbarer U˜bergang aus dem Niveau
j1i in das Niveau j2i ohne Besetzung des Niveaus j3i erfolgt.
2.2. Koha˜rente Anregung im Dreiniveau{System
In einem Dreiniveau{System entsprechend der Abb. 2.1 mit dipolerlaubten U˜berga˜ngen
zwischen den Niveaus j1i und j3i und j3i und j2i ist ein simultaner Absorptions{ und
Emissionsprozess mit einem direkten U˜bergang vom Niveau j1i in das Niveau j2imo˜glich.
Der U˜bergang von j1i ! j2i wird auch als Ramanu˜bergang bezeichnet und ist eine spe-
zielle Form eines Zweiphotonenu˜bergangs. Das Niveau j3i ist entsprechend in Dipolna˜he-
rung des Zweiphotonenu˜bergangs zu beru˜cksichtigen. Der Ramanproze… beno˜tigt fu˜r das
Pumpfeld keine resonante Pumpstrahlung !p. Somit kann die Verstimmung ¢! von der
Resonanz sehr gro… sein. Fu˜r den Fall, da… ¢! À ¢!13 (mit ¢!13: Dopplerbreite des
U˜bergangs j1i ! j3i) ist, wird praktisch keine Besetzung im Niveau j3i erzeugt und es
liegt ein reiner Zweiphotonen{(Raman){Proze… vor. Der beschriebene Zweiphotonenpro-
ze… kann auch als ein inelastischer Streuproze… angesehen werden und wurde als solcher
1923 von Smekal vorhergesagt, 1928 von Raman experimentell nachgewiesen und nach
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Abbildung 2.3.: ⁄{fo˜rmiges Ramanschema mit simultaner Absorption von !p und Emis-
sion von !d
ihm benannt. Bei Verwendung von inkoha˜rentem Pumplicht !p ist auch die Streustrah-
lung !d inkoha˜rent (inkoha˜rente Ramanstreuung). Bei Einstrahlung eines koha˜renten
Pumpfeldes wird auch die Streustrahlung koha˜rent (koha˜rente Ramanstreuung) und
durch das Pumpfeld wird im Medium eine Versta˜rkung bei der Ramanfrequenz !d in-
duziert, die schlie…lich auch zu einer Ramanoszillation (Ramanlaser) fu˜hren kann. Eine
Beschreibung der koha˜renten Ramanversta˜rkung ist nicht mehr mit Hilfe der Ratenglei-
chung mo˜glich, da in der Ratengleichung die koha˜rente Kopplung der Strahlungsfelder
nicht ada˜quat dargestellt werden kann. Stattdessen eignet sich zur konsistenten Be-
schreibung der semiklassische Dichtematrixformalismus, der in Kapitel 5 behandelt wird.
Im Dichtematrixformalismus kann sowohl die Zweiphotonen{(Raman){Versta˜rkung, als
auch die Inversionsversta˜rkung (auch Einphotonenversta˜rkung genannt), die insbeson-
dere fu˜r ¢! • ¢!13 einen Beitrag liefert, konsistent mit beru˜cksichtigt werden.
Erste einfache Aussagen zum Ramanbeitrag ergeben sich aus der Zweiphotonen{Re-
sonanzbedingung. Fu˜r ruhende Moleku˜le gilt:
!31 ¡ !32 = E1¡E2~ = !21 (2.7)
Fu˜r Moleku˜le mit der Geschwindigkeit v ergibt sich auf Grund des Dopplerefiekts fu˜r
die beiden betrachteten Ausbreitungsrichtungen:
!p = !31 + kpv0 (2.8)
!§d = !32 + "kdv0 (2.9)
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Setzt man diese beiden Beziehungen in die Bedingung fu˜r die Zweiphotonen{Resonanz
ein, so ergibt sich:
(!p ¡ kpv0)¡ (!§d + "kdv0) = !21 (2.10)
Daraus folgt fu˜r die Emissionsfrequenz der Laserstrahlung:






Die Emissionsfrequenz !§d ist identisch mit der in Gl. (2.6) angegebenen Emissionsfre-
quenz des Inversionsanteils.
Ein wesentlicher Unterschied ergibt sich jetzt jedoch fu˜r die Versta˜rkung bzw. die spek-
trale Breite der Versta˜rkungsproflle durch den Ramanprozess in Vorwa˜rts{ und Ru˜ck-
wa˜rtsrichtung. Hierzu wird die mo˜gliche Varianz –!§d von Gl. (2.11) betrachtet. Es ergibt
sich [Beterov und Chebotaev 1974]




–!21 ist dabei gegeben durch die natu˜rliche Linienbreite ¢!21 des Zweiphotonenu˜ber-
gangs und –(kpv0) ist bestimmt durch die Dopplerbreite ¢!13 auf dem U˜bergang j1i !
j3i.












wobei der Unterschied zwischen beiden Profllbreiten desto gro˜…er ist, je geringer der
Unterschied zwischen kp und kd ist. Beim Zweiphotonenproze… ko˜nnen alle Moleku˜le des
Ensembles an der Wechselwirkung teilnehmen. Auf Grund des Faktors (1¡"kd
kp
) verteilen
sich die Emissionsfrequenzen in Vorwa˜rtsrichtung (" = +1) auf einen kleinen spektralen
Bereich (Dopplerkompensation), so da… ein hohes und schmales Versta˜rkungsprofll ent-
steht, wa˜hrend sich fu˜r die Emission in Ru˜ckwa˜rtsrichtung (" = ¡1) die Frequenzen !¡d
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auf ein gro˜…eres spektrales Gebiet verteilen und insgesamt ein wesentlich breiteres und
°acheres Versta˜rkungsprofll entsteht.
Durch den Zweiphotonenproze… entsteht in doppler{verbreiterten Medien zusa˜tzlich zu
der schon aus Abschnitt 2.1 bekannten Frequenzrichtungsasymmetrie eine Versta˜rkungs{
Richtungsasymmetrie, die z.B. in einem Ringlaser zu Einrichtungsbetrieb fu˜hrt (siehe
Kap. 6). Die Versta˜rkungsrichtungsasymmetrie ist umso geringer, je kleiner der Fak-
tor kd=kp ist, d.h. je sta˜rker sich Pump{ und Ramanfrequenz unterscheiden. Fu˜r den
Fall homogen verbreiterter Medien verschwindet die Asymmetrie sogar vollsta˜ndig. Bei
Verstimmung ¢! • ¢!13, d.h. auf der Resonanz oder in der Umgebung der Resonanz
u˜berlagern sich Einphotonen{ (Inversions{) Versta˜rkung und Zweiphotonen{ (Raman{)
Versta˜rkung in komplizierter Weise und eine Trennung beider Beitra˜ge ist nur einge-
schra˜nkt mo˜glich.
Aus praktischen Gru˜nden werden die erzeugte Versta˜rkung durch Inversion und Raman-
efiekt im folgenden ha˜uflg als Ramanversta˜rkung bezeichnet, die resultierende Laseremis-
sion wird, wie auch in der Literatur u˜blich, als Ramanlaser bezeichnet. Als vollsta˜ndige




Die detaillierte Darstellung zur Theorie der Inversions{ und Ramanversta˜rkung wird
in Kap. 5 vorgestellt und erfordert die vollsta˜ndige Beschreibung des ⁄{fo˜rmigen Sche-
mas im Dichtematrixformalismus. Da fu˜r die spa˜ter vorgestellten Experimente kd
kp
6= 1
gilt, mu… der Dopplerefiekt mit in die Berechnungen einbezogen werden. Nur in Spe-
zialfa˜llen lassen sich hierbei noch analytische Lo˜sungen fu˜r die Form der Versta˜rkungs-
proflle flnden. In dieser Arbeit wurden deshalb die Versta˜rkungsproflle durch numeri-
sche Methoden bestimmt. Wegen der komplexen Berechnung der Versta˜rkungsproflle in
doppler{verbreiterten Medien ist die Herleitung der Versta˜rkungsgleichungen in Anhang
A zusammengefa…t.
2.3. U˜berblick u˜ber Ramanlaserexperimente an
zweiatomigen Moleku˜len
Die folgende U˜bersicht beschra˜nkt sich wegen der Vielzahl der Experimente zu Raman-
lasern auf die Realisierung von Ramanlasern in homonuklearen zweiatomigen Moleku˜len.
Molekulare Ramanlaser ko˜nnen in einer Vielzahl von zweiatomigen Moleku˜len erzeugt
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werden. Eine gute U˜bersicht u˜ber die experimentellen Arbeiten und theoretischen Aspek-
te bietet die Arbeit von Wellegehausen [1979]. In Tab. 2.1 auf Seite 23 ist eine U˜bersicht
u˜ber die wichtigsten Experimente zu Ramanlasersystemen in homonuklearen zweiatmi-
gen Moleku˜len zusammengestellt, die bislang mit leistungstarken Pumplasersystemen
betrieben werden konnten. Die Eigenschaften der Ramanlaser im Li2, Na2, K2, Bi2, S2
und Te2 unterscheiden sich dabei deutlich von den Eigenschaften der Ramanlaser im I2
und H2. Wie man in Tab. 2.1 erkennt, erstreckt sich der Emissionsbereich der erzeugten
Ramanlaserstrahlung bei allen Moleku˜len mit Ausnahme des Jodmoleku˜ls u˜ber einen
kleinen spektralen Bereich, der meistens deutlich kleiner als 100 nm ist. Der erreichbare
Emissionsbereich der Ramanlaser ha˜ngt von der Tiefe und dem Verlauf der Moleku˜lpo-
tentiale im Grund{ und angeregtem Zustand ab und ist limitiert durch den U˜berlapp
von der Rotationsvibrationswellenfunktionen zwischen Grund{ und angeregtem Zustand
(vergleiche: Franck{Condon{Prinzip in Abs. 3.1). In den meisten verwendeten Medien
verteilt sich daher die Emission auf wenige Linien und der Frequenzversatz zwischen
Pump{ und Ramanlaser ist meist klein (0; 6 < kd
kp
< 0; 9). Die Verteilung der durch
den Pumplaser induzierten Versta˜rkung konzentriert sich in diesen Medien auf wenige
Linien. Somit ist eine hohe Versta˜rkung und e–ziente Konversion der Pumpstrahlung
zu erwarten. Im Na2 und K2 lassen sich Schwellen von deutlich unter 1mW und Kon-
versionse–zienzen von 10% [Sarkisyan u. a. 2000] erreichen. Insbesondere molekulare
Natrium{Ramanlaser wurden na˜her untersucht [Wellegehausen 1979] und flnden auch
Anwendung in komplexen Frequenzkonversionsschemata zur Untersuchung von koha˜ren-
ten Kopplungen und parametrischen Prozessen [Hinze u. a. 2000; 1999] in Moleku˜len.
Anders verha˜lt sich die Situation im Jodmoleku˜l. Bei Anregung des Jodmoleku˜ls im
gru˜nen Spektralbereich (z.B. 514 oder 532 nm) kann die Ramanlaseremission in einem
breiten Spektralbereich zwischen 544 und 1343 nm (0; 4 < kd
kp
< 0; 98) auf mehr als
70 U˜berga˜ngen erfolgen. Dies hat eine Verteilung der durch den Pumplaser erzeugten
Versta˜rkung zur Folge. Verkompliziert wird die Situation im Jodmoleku˜l durch die nicht
vernachla˜ssigbare Hyperfeinstrukturaufspaltung, die zu einer weiteren Verteilung der
Versta˜rkung auf einzelne Hyperfeinstrukturu˜berga˜nge fu˜hrt.
Ein weiterer Unterschied zu den molekularen Natrium{Ramanlasern besteht in der
Erzeugung der Moleku˜le. Jod hat bei Zimmertemperatur bereits einen ausreichenden
Dampfdruck und liegt in der Gasphase grundsa˜tzlich als zweiatomiges Moleku˜l vor. Der
Betrieb von Jod{Ramanlasern kann daher in abgeschmolzenen Zellen bei Zimmertem-
peratur erfolgen. Die anderen Medien werden durch Verdampfen in Heatpipes erzeugt,
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wobei ein Gemisch aus atomarem und molekularem Dampf sowie Pufiergasen zum Schutz
der optischen Fenster vor den korrosiven Metallda˜mpfen vorliegt. Der Betrieb der Zellen
und Heatpipes bei hohen Temperaturen fu˜hrt durch Sto˜…e zu einer starken Verbrei-
terung der molekularen U˜berga˜nge und zu einer erho˜hten thermischen Besetzung der
untersten Vibrationsniveaus im Grundzustand, die den Betrieb der Ramanlaser dicht an
der Pumplaserfrequenz erschweren. Beim Jodmoleku˜l konzentriert sich die thermische
Besetzung auf die untersten Vibrationsniveaus. Dadurch kann bereits auf U˜berga˜ngen
dicht an der Pumplaserfrequenz Ramanlaserbetrieb realisiert werden.
Bemerkenswerte Experimente zu Ramanlasern im Wasserstofimoleku˜l wurden in den
letzten Jahren aus der Gruppe von John L. Carlsten und seinen Mitarbeitern vorge-
stellt. Bei den Experimenten konnten kontinuierliche Ramanlaser im Waserstofimoleku˜l
stark ofi{resonant von der Einphotonen{Resonanz betrieben werden. Die nur gerin-
ge Ramanversta˜rkung, die bei dieser Form der Anregung durch den Pumplaser indu-
ziert wird, wurde durch Verwendung von doppelt resonanten Resonatoren hoher Gu˜te
(5 ¢ 105) kompensiert. Die geringe Linienbreite der eingesetzten Resonatoren erfordert
den Einsatz von Pumplaserlaserquellen mit Linienbreiten im kHz{Bereich um eine e–zi-
ente Einkopplung der Strahlung in den Resonator zu gewa˜hrleisten. Unter Verwendung
eines frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers (532 nm) wurde Ramanlaserstrahlung bei
683 nm (Ramanverschiebung im Wasserstofimoleku˜l: 4155 cm¡1) mit einer Schwelle von
0; 64mW erzeugt. Die maximale Konversionse–zienz lag bei 27% und wurde bei einer
Pumpleistung von nur 2; 6mW erreicht [Brasseur u. a. 1998]. Bei einer Pumpwellenla˜nge
von 792 nm konnte mit einem gitterstabilisierten Diodenlaser die Konversionsen–zienz
auf 83% (10mW Pumpleistung) bei einer Emissionswellenla˜nge von 1180 nm [Bienfang
u. a. 2002] gesteigert werden.
Durch den gro…en Emissionsbereich der Ramanlaser im Jodmoleku˜l, der sich u˜ber mehr
als eine Oktave erstreckt, die einfache Handhabung in abgeschmolzenen Zellen, die gu-
te spektroskopische Charakterisierung des Jodmoleku˜ls und Verwendung von Absorpti-
onsu˜berga˜ngen des Jodmoleku˜ls als sekunda˜rer Frequenzstandard [Quinn 1999], machen
Jod zu einem interesssanten Medium fu˜r die Frequenzkonversion. Hierbei sollten sich die
Eigenschaften eines schmalbandigen und stabilen Pumplasers auf die erzeugte Raman-
laserstrahlung u˜bertragen lassen.
Um die in Kapitel 6 vorgestellten experimentellen Ergebnisse besser einordnen zu ko˜nnen,
sollen im folgenden die Ergebnisse der wichtigsten experimentellen Arbeiten zu Jod{
Ramanlasern kurz vorgestellt werden. Eine U˜bersicht der wichtigsten Vero˜fientlichungen
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ist in Tab. 2.2 zusammengestellt.
Bereits 1972 konnte von Byer u. a. [1972] mit einem gepulsten frequenzverdoppelten
Nd:YAG{Laser bei 532 nm in einer 8 cm langen Jodzelle bei Zimmertemperatur Raman-
laserbetrieb in einem Stehwellenresonator realisiert werden. Dies war zugleich die erste
Demonstration von Ramanlasern in zweiatomigen Moleku˜len. Dabei konnte Laseremis-
sion in einem breiten Spektralbereich von 544 bis 1338 nm nachgewiesen werden. Die
erste Demonstration von kontinuierlichen Ramanlasern im Jodmoleku˜l wurde nahezu
zeitgleich von Wellegehausen u. a. [1977] und Kofiend und Field [1977] vero˜fientlicht.
In beiden Experimenten wurde ein Argon{Ionen{Laser bei 515; 5 nm verwendet und die
zufa˜llige Koinzidenz dieser leistungstarken Laserlinie mit einem Absorptionsu˜bergang
im Jodmoleku˜l ausgenutzt. Wellegehausen verwendete eine 1m lange Jodzelle in einem
Stehwellenresonator und erreichte bei Single{Mode{Betrieb des Pumplasers auf dem
Pumpu˜bergang P (13)=R(15)(43 ¡ 0) (Notation siehe Abs. 3.1) Schwellen von 600mW
im sichtbaren Bereich (‚ < 630 nm) und eine maximale Ausgangsleistung der Raman-
laser von 0; 5mW bei einer Pumpleistung von 3W. Im nahinfraroten Spektralbereich
bis 1338 nm konnten sogar 250mW Ausgangsleistung bei 3W im Multi{Mode{Betrieb
der Ramanlaser bei Schwellen von 100mW erzeugt werden. Die Experimente von Kof-
fend und Field [1977] wurden ebenfalls mit einem Single{Mode{Pumplaser durchgefu˜hrt,
der in einen Stehwellenresonator mit einer 50 cm langen Zelle fokussiert wurde. Durch
frequenzselektive Elemente im Resonator konnte von Kofiend und Field [1977] Single{
Mode{Betrieb der Ramanlaser bei Schwellen von 110mW erreicht werden. Es wurden
maximale Ausgangsleistungen von 3mW bei einer Pumpleistung von bis zu 4W er-
reicht. In einer Nachfolgearbeit [Kofiend u. a. 1979] wurden erstmals Versta˜rkungsmes-
sungen an Jod{Ramanlasern vorgenommen. In einer 242 cm langen Jodzelle wurde eine
Versta˜rkung im sichtbaren Spektralbereich von 0; 03% 1cm und im nahinfraroten Bereich
von 0; 3% 1cm gemessen. Die Versta˜rkungen im Jodmoleku˜l sind im Vergleich zum Na2
somit 10{ bis 100{fach geringer [Wellegehausen 1979]. Barwood und Marx [1982] er-
probten den Einsatz von Krypton{Ionen{Lasern zum Betrieb von Jod{Ramanlasern.
Sie konnten in 50 cm langen Zellen bei Schwellen von 50mW mehr als 50 (insgesamt 4
unterschiedliche Pumpu˜berga˜nge) Ramanlaser zwischen 540 und 650 nm zur Oszillation
bringen. Ein Experiment mit bemerkenswert niedriger Schwelle stellten Luhs u. a. [1983]
vor. Dabei konnte mit einem Multi{Mode Helium{Neon{Laser eine Schwelle von 4mW
im Nahinfraroten Spektralbereich bei einer Zellla˜nge von nur 25 cm erreicht werden. Die
erste Realisierung eines Jod{Ramanlasers im Einrichtungsbetrieb in einem Ringlaser
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konnten Luhs und Wellegehausen [1983] vorstellen, bei der erstmals auch die Verstimm-
barkeit der Jod{Ramanlaser von der Resonanz nachgewiesen wurde. Es konnte bei einer
Verstimmung von 30GHz von der Resonanz immer noch Ramanlaseremission beobachtet
werden. Dies war zugleich das erste Experiment bei dem ein durchstimmbarer Farbstofi-
laser mit 1W Ausgangsleistung eingesetzt wurde.
1985 realisierte Hefter [Hefter u. a. 1985] in einem 0; 14 cm langen Moleku˜lstrahl Raman-
laseremission bei 1338 nm mit einer Schwelle von 10mW und maximalen Ausgangs-
leistungen von 2mW in einem Ringresonator. Dabei wurde Zweirichtungsbetrieb des
Lasers beobachtet (Verha˜ltnis der Ausgangsleistungen 10 : 1, vorwa˜rts:ru˜ckwa˜rts), da
die Richtungsasymmetrie der erzeugten Versta˜rkung bei 1338 nm bereits weitgehend
aufgehoben ist. 1996 vero˜fientlichte Jones [Jones u. a. 1996] Daten u˜ber Ringlaserexpe-
rimente in 70 cm langen Zellen mit Schwellen von 50mW. Dabei konnte auf 29 Linien
Single{Mode{Laseremission von 544 bis 1338 nm nachgewiesen werden.
An Hand dieser U˜bersicht u˜ber experimentelle Arbeiten an Jod Ramanlasern, die in
Tab. 2.2 auf Seite 24 zusammengefa…t ist, wird ersichtlich, da… mit Ausnahme der Ex-
perimente von Luhs und Wellegehausen [1983] nur festfrequente Laser unter Ausnut-
zung zufa˜lliger Koinzidenz mit Absorptionsu˜berga˜ngen Ramanlaser betrieben wurden.
Die prinzipielle Durchstimmbarkeit der Argon{Ionen{Laser zur genaueren Untersuchung
der Ramanlaser und des Ein°u…es der Hyperfeinstruktur wurde in keinem der hier ge-
nannten Experimente untersucht.
In dieser Arbeit werden erstmals Ringlaserexperimente mit einem kontinuierlich durch-
stimmbaren frequenzverdoppelten Nd:YAG{Laser als Pumplaser vorgestellt. Dabei wur-
den in kurzen Zellen der La˜nge 15 cm Schwellen von 30mW bei maximalen Ausgangslei-
stungen von 3mW(@1330 nm) bei einer Pumpleistung von 350mW erreicht. Es konnte
die Erzeugung von Ramanlaseremission u˜ber den gesamten mo˜glichen Spektralbereich
von 544 bis 1343 nm nachgewiesen werden. Da in dieser Arbeit eine schmalbandige
durchstimmbare Laserquelle als Pumplaser verwendet wurde, konnten auch erstmals
Aussagen u˜ber das komplexe Versta˜rkungsprofll, wie es sich als Konsequenz von Sub{
Doppler{Anregung und gro…er Hyperfeinsstrukturaufspaltung ergibt gewonnen und mit


























‚p ‚R(Linienzahl) Moleku˜lerzeugung SchwelleI Pout(@Ppump) Referenz
[nm] [nm] [mW] [mW](@[mW])
Li2 476 530 : : : 560(10) Heatpipe (1300K, 10 cm) < 100 30(@1000)MM [Welling u. a. 1977]
647 800 : : : 910(10)
Na2 472,5 500 : : : 580(20) Heatpipe (650¡ 850K, … 10 cm) 0; 2 10(@120)SM [Sarkisyan u. a. 2000]
488 570 : : : 640(25) Saphirzellen(650¡ 850K, … 10 cm)
514,5 760 : : : 820(15) Moleku˜lstrahlen
K2 647 695 : : : 710(6) Heatpipe (650¡ 850K, … 10 cm) 1 3(@250)MM [Wellegehausen u. a. 1978b]
Saphirzellen650¡ 850K, 9 cm)
Bi2 514,5 600 : : : 770(30) Heatpipe (1200¡ 1300K, … 20 cm) » 200 350(@3500)MM [Wellegehausen u. a. 1978a]
S2 363,3 450 : : : 495(15) Heatpipe (1100¡ 1400K, … 20 cm) » 600 3(@3500)MMII [Wellegehausen u. a. 1978b]
mit Seitenarm bei … 500K
Te2 476 560 : : : 660(200) Zellen (800¡ 900K, 18 cm) 20 20(@1000)MM [Wellegehausen u. a. 1978a]
I2 514 544 : : : 1340(29) Zellen (… 300K, 70 cm) 50 5(@800)SM [Jones u. a. 1996]
532 544 : : : 1343(34) Zellen (… 300K, 15 cm) 30 3(@350)SM [Klug u. a. 2000]
H2 532 683 Cavity(10 bar, 7; 7 cm)III 0; 64 3(@25)SM [Bienfang u. a. 2002]
792 1180 Cavity(10 bar, 7; 7 cm)III 2,4 8; 3(@10)SM [Brasseur u. a. 1998]
Ijeweils die geringste berichtete Schwellleistung
IIgeringe E–zienz, wegen hohem Anteil von S6 und S8
IIIdoppelt resonante High Finesse Cavity mit F = 5 ¢ 104
Tabelle 2.1.: U˜bersicht u˜ber Experimente zu kontinuierlichen Ramanlasern in homonuklearen zweiatomigen Moleku˜len.
‚p: Pumpwellenla˜nge, ‚R: Emissionsbereich der Ramanlaser (Anzahl der Laserlinien pro erreichbarem Pumpu˜ber-






















‚p Resonatortyp La˜nge Schwelle Pout (Ppump) ‚R Referenz
[nm] [cm] [mW] [mW](@[mW]) [nm]
532,0I Stehwelle 8 ¡ - 544-1340(26) [Byer u. a. 1972]
514,5II Stehwelle 50 110 3(@400) SM 569-1027(13) [Kofiend und Field 1977]
514,5II Stehwelle 100 100 250(@3000)MM 583-1338(18) [Wellegehausen u. a. 1977]
514,5II Stehwelle 242 < 500 - 611-1338(13) [Kofiend und Field 1977]
521III Stehwelle 50 80 0; 7(@350)MM 557-627(9) [Barwood und Marx 1982]
531III Stehwelle 50 80 0; 7(@350)MM 542-650(13) [Barwood und Marx 1982]
633IV Stehwelle 25 4 0; 1(@25)MM 840-1163(9) [Luhs u. a. 1983]
588V Ring 30 ¡ - - [Luhs und Wellegehausen 1983]
514II Ring 0,14VII 10 2(@100)VIIISM 1338(1) [Hefter u. a. 1985]
514II Ring 70 50 5(@800)VIIISM 544-1338(29) [Jones u. a. 1996]
532VI Ring 15 30 3(@350)VIIISM 544-1343(34) [Klug u. a. 2000]
Igepulster frequenzverdoppelter Nd:YAG{Laser
IIArgon{Ionen{Laser, P(13)/R(15)(43-0)
IIIKrypton{Ionen{Laser, P (89)(32¡ 0), P (10)=P (13)(32¡ 0), R(37)(33¡ 0), R(76)(40¡ 0)
IVHe{Ne{Laser, R(60)(8¡ 4)
VSingle-Mode{Farbsto†aser, Pumpu˜bergang nicht angegeben
VIdurchstimmbarer frequenzverdoppelter Nd:YAG{Laser, Pumpu˜berga˜nge in Tab. 4.1 auf Seite 48
VIIMoleku˜lstrahl
VIIIdie berichteten Leistungen wurden jeweils bei U˜berga˜ngen um 1330 nm erreicht
Tabelle 2.2.: U˜bersicht u˜ber Ramanlaserexperimente in molekularem Jod. ‚p: Pumpwellenla˜nge, ‚R:Emissionsbereich
der Ramanlaser(Anzahl der Laserlinien),Pout(Ppump: Ausgangsleistung in [mW] (bei Pumpleistung [mW])
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3. Eigenschaften des Jodmoleku˜ls
Im folgenden Abschnitt wird zuna˜chst auf die spektralen Eigenschaften des Jodmoleku˜ls
eingegangen. Allgemeine Einfu˜hrungen in die Theorie zweiatomiger Moleku˜le flndet man
z.B. in [Haken und Wolf 1994, Hellwege 1974, Dunham 1932]. Das Jodspektrum wird in
Absorption und Emission anhand des Potentialschemas des Jodmoleku˜ls diskutiert und
die zur Verfu˜gung stehenden Daten, wie sie in dieser Arbeit verwendet werden, vorge-
stellt. Anschlie…end wird kurz auf die Hyperfeinstrukturaufspaltung der U˜berga˜nge ein-
gegangen. Zum Abschlu… werden Efiekte und Daten zur Verbreiterung der U˜berga˜nge
vorgestellt, da sie fu˜r die spa˜tere Diskussion des Ramanlaserbetriebes relevant sind.
3.1. Potentialschema des Jodmoleku˜ls
Das Jodmoleku˜l zeigt im sichtbaren und nahinfraroten Spektralbereich von 500 nm bis
900 nm (=^20:000{11:000 cm¡1) eine Vielzahl von Absorptionslinien, von denen ca. 20:000
im Jodatlas [Gerstenkorn u. a. 1978] mit einer relativen Genauigkeit von ¢”
”
= 10¡7
katalogisiert sind. Hierbei handelt es sich um das Feinstrukturspektrum (Rotations-
vibrationsu˜berga˜nge) zwischen dem elektronischen Grundzustand (X{Zustand) und dem
ersten elektronisch angeregten Zustand (B{Zustand), wofu˜r auch die Bezeichnung B{
X{System des Jodmoleku˜ls gebra˜uchlich ist. Der Grundzustand liegt als 1§+g , der B{
Zustand als 0+u vor. Der elektronische Grundzustand ist somit ein §{Zustand, da die
Projektion des Gesamtbahndrehimpulses ⁄ auf die Moleku˜lachse Null ist (⁄ = 0) §).
Der elektronische Gesamtspin ist S = 0, wodurch sich die Multiplizita˜t 2S + 1 = 1
ergibt. Das (+){Zeichen gibt die Spiegelinvarianz der Wellenfunktion an einer Ebene an,
die durch beide Kerne verla˜uft, g steht fu˜r gerade Symmetrie der elektronischen Wel-
lenfunktion bei Punktspiegelung um den Mittelpunkt der Kernverbindungsachse (u: un-
gerade Symmetrie). Beim angeregten Zustand handelt es sich um einen 0{Zustand. Der
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Abbildung 3.1.: Vereinfachtes Potentialschema des B{X{Systems des Jodmoleku˜ls. Die
eingezeichneten Betragsquadrate der Vibrationswellenfunktionen veranschaulichen
das Franck{Condon{Prinzip. Die Berechnung der Potentialkurven und Wellenfunk-
tionen erfolgte mit dem Programm FCFrkr [Telle und Telle 1982].
angeregte Zustand besitzt somit einen Gesamtdrehimpuls › = 0, der sich als Summe des
Gesamtbahndrehimpulses und der Projektion des elektronischen Spins entlang der Kern-
verbindungsachse ergibt (Hundscher Kopplungsfall (c) [Dunham 1932]). Der B{Zustand
hat eine ungerade Parita˜t. Fu˜r die Bezeichnung der Rotationsvibrationsu˜berga˜nge wer-
den in der Literatur unterschiedliche Notationen verwendet. Hier wird fu˜r die Vibrations-
quantenzahl v des Grundzustandes die Bezeichnung v00, fu˜r die des angeregten Zustandes
v0 verwendet. Fu˜r die Rotationsquantenzahl des U˜bergangs wird der Wert der Rotations-
quantenzahl im Grundzustand angegeben. Folgendes Beispiel soll die Kurzschreibweise
der Notation erla˜utern: R(56)(32¡ 0) bedeutet v00 = 0 J 00 = 56;! v0 = 32; J 0 = 57.
Die Abku˜rzung R steht fu˜r ¢J = J 0 ¡ J 00 = +1, entsprechend werden U˜berga˜nge mit
¢J = ¡1 mit P bezeichnet. Zur eindeutigen Zuordnung der Absorptionsu˜berga˜nge kann
zum einen der Jodatlas [Gerstenkorn u. a. 1978] verwendet werden. Das Feinstruktur-
spektrum des Jodmoleku˜ls kann aber auch durch eine Dunham{Reihe [Dunham 1932]
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J(J + 1)¡ ›2⁄j (3.1)
Die Gro˜…en v und J geben dabei die Vibrations{ und Rotationsquantenzahlen an. Ylj
sind die Dunham{Parameter. Mit dieser Reihenentwicklung kann das 127I2{Spektrum
fu˜r den Bereich von v00 • 19 und v0 • 80 durch insgesamt 46 Dunham{Parameter mit
einer Genauigkeit von 0; 002 cm¡1 (60MHz) [Gerstenkorn und Luc 1985] beschrieben
werden. Der Potentialverlauf ist in Abb. 3.1 dargestellt.
Fu˜r die Experimente standen auch Zellen mit den Isotopomeren 127I129I und 129I2 zur
Verfu˜gung. Zur Beschreibung der Absorptionsspektren von 127I129I und 129I2 wurden
die Daten aus [Gerstenkorn u. a. 1991] verwendet, wobei in dieser Arbeit die Dunham{
Parameter des 127I2 mit Hilfe der genau bekannten Atommasse der Isotope
127I und
129I umgerechnet wurden. Zur Beschreibung des Fluoreszenzspektrums des Jodmoleku˜ls
sind Daten aus [Gerstenkorn und Luc 1985, Gerstenkorn u. a. 1991] nur bis v00 = 19
geeignet. Bei einer Anregung mit 532 nm entspricht dies einer Fluoreszenzwellenla˜nge von
etwa 660 nm. Da beim Betrieb der Jod{Ramanlaser auch ho˜here Vibrationsniveaus im
Grundzustand erreicht werden ko˜nnen, wurden die Daten aus [Martin u. a. 1986] fu˜r das
127I2 und [Cerny u. a. 1986] fu˜r
127I129I und 129I2 verwendet. Diese Datensa˜tze erlauben
die Beschreibung der U˜bergangsfrequenzen bis zu Vibrationsniveaus von 8 • v00 • 108
im Grundzustand.
Die Genauigkeiten der Fluoreszenzfrequenzen in den Grundzustand fu˜r die einzelnen
Isotopomere ist in Tab. 3.1 angegeben. Aus den Datensa˜tzen wurden Rechenprogram-
me erstellt, um die U˜berga˜nge in Absorption und Emission vorhersagen zu ko˜nnen. Zur
U˜berpru˜fung der Konsistenz der Daten von [Gerstenkorn u. a. 1978; 1991] fu˜r die niedri-
gen Vibrationsniveaus im Grundzustand und von [Martin u. a. 1986, Cerny u. a. 1986]
fu˜r die ho˜heren Vibrationsniveaus wurden die Daten im U˜berlappbereich der beiden
Datensa˜tze an einigen fu˜r diese Arbeit relevanten U˜berga˜ngen exemplarisch verglichen.
Die Frequenzabweichungen lagen im U˜berlappbereich der Datensa˜tze von [Gerstenkorn
und Luc 1985] und [Martin u. a. 1986, Cerny u. a. 1986] innerhalb der angegebenen
Fehlergrenzen. Durch eigene Fluoreszenuntersuchungen mittels eines Fourierspektrome-
ters konnte die Genauigkeit der angegebenen Daten veriflziert werden [Schulze 2000].
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:10¡3 8 • v00 • 85, 0 • J 00 • 80
< 10:10¡3 8 • v00 • 85, 80 < J 00 • 100
< 20:10¡3 8 • v00 • 85, 100 < J 00 • 120
< 150:10¡3 8 • v00 • 85, 120 < J 00 • 150
< 5:10¡3 85 • v00 • 90, J 00 • 40
< 10:10¡3 85 • v00 • 90, 40 < J 00 • 60
keine Angabe v00 > 90
127I129I,129I2 < 5
:10¡3 0 • v00 • 70, J 00 • 35
< 10:10¡3 0 • v00 • 70, 35 < J 00 • 100
< 30:10¡3 70 • v00 • 90, J 00 • 35
keine Angabe v00 > 90
Tabelle 3.1.: U˜bersicht u˜ber die Genauigkeit der in [Martin u. a. 1986] und [Cerny u. a.
1986] vero˜fientlichten Dunham{Parameter zur Beschreibung der hohen Vibrationsni-
veaus im Grundzustand des Jodmoleku˜ls.
Zur Bestimmung der Fluoreszenzintensita˜t vom U˜bergang aus dem B{Zustand in den
Grundzustand des Jodmoleku˜l werden aus den Werten der Dunham{Reihe die Franck{
Condon{Faktoren [Herzberg 1950] berechnet, die als Propotionalita˜tsfaktor in die Fluo-
reszenzintensita˜t eingehen (Siehe auch Einstein{A-Koe–zienten in Abs. 3.3.1.2). Der
Franck{Condon{Faktor ist das Quadrat des U˜berlappintegrals zwischen zwei Vibrations-
wellenfunktionen unterschiedlicher Moleku˜lzusta˜nde. Hierzu wird das Programm FCFrkr
[Telle und Telle 1982] verwendet, das aus den Dunham{Parametern zuna˜chst den Po-
tentialverlauf, die Vibrationswellenfunktion und den Franck{Condon{Faktor berechnet.
Der Verlauf der Franck{Condon{Faktoren ist in Abb. 3.2 fu˜r den Bereich von v00 = 0 bis
v00 = 74 dargestellt, das Startniveau im angeregten Zustand wurde mit einem U˜bergang
von v00 = 0 ! v0 = 32 bei einer Pumpwellenla˜nge von 532 nm besetzt. Die Fluoreszenz
erstreckt sich u˜ber einen Bereich von 532 nm (v00 = 0) bis 1355 nm (v00 = 74). Im sichtba-
ren und nahinfraroten Wellenla˜ngenbereich ergeben sich Franck{Condon{Faktoren von
• 0; 01, der Bereich oberhalb 1250 nm zeigt deutlich gro˜…ere Franck{Condon{Faktoren
mit einem Maximum bei v00 = 72 mit einem Wert von 0; 22 (zur Veranschaulichung des
gro…en U˜berlapps der Vibrationswellenfunktionen bei v00 = 72 siehe auch Abb. 3.1). Ab
v00 > 74 sind die Franck{Condon{Faktoren nahezu gleich Null.
Aufnahmen der Spektren in Absorption flndet man in Abb. 4.4 und Abb. 4.5 auf Seite
28
3.2. Hyperfeinstrukturaufspaltung der I2{U˜berga˜nge
20 18 16 14 12 10 8
























Abbildung 3.2.: Berechneter Verlauf der Franck{Condon{Faktoren fu˜r den Bereich v00 =
0 bis v00 = 74 bei Anregung auf dem U˜bergang R(56)(32-0).
50 und 51. Fluoreszenzspektren fu˜r den sichtbaren bis nahinfraroten Bereich werden in
[Schulze 2000] vorgestellt.
3.2. Hyperfeinstrukturaufspaltung der I2{U˜berga˜nge
Beim 127I{ und 129I{Atom handelt es sich um Atome mit einem Kernspin I 6= 0, wodurch
es durch die Wechselwirkung von Kernspin und Elektronenhu˜lle zu einer energetischen
Aufspaltung der Niveaus kommt. In zweiatomigen Moleku˜len mu… auch die Wechsel-
wirkung mit dem anderen Atom beru˜cksichtigt werden. Eine Einfu˜hrung in die Theorie
der Hyperfeinstruktur zweiatomiger Moleku˜le flndet man z.B. in [Townes und Schawlow
1975]. Hier soll allerdings nicht auf Details der Hyperfeinstrukturaufspaltung eingegan-
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gen werden, sondern lediglich dessen Struktur versta˜ndlich gemacht werden. Details zur
Hyperfeinstruktur des Jodmoleku˜ls flnden sich z.B. in [Broyer u. a. 1978]. Da das Jod-







besteht, die dem Pauli{Prinzip unterliegen, mu… die Gesamtwellenfunktion antisymme-
trisch gegenu˜ber Vertauschung der Kerne sein. Bei gerader elektronischer Parita˜t ei-
nes elektronischen Zustandes verlangt das Pauli{Prinzip bei einer symmetrischen Rota-
tionswellenfunktion (gerades J) eine antisymmetrische Kernspinwellenfunktion. In einem
elektronischen Zustand ungerader Parita˜t mu˜…en Rotations{ und Kernspinwellenfunk-
tionen gleiche Symmetrie besitzen. Das Pauli{Prinzip verringert die Anzahl der mo˜gli-
chen Kopplungen zwischen dem Kernspin I und dem Drehimpuls J . Fu˜r den Fall des
127I2 ergibt sich I = IAtom1 + IAtom2 maximal zu 5 (
127I129I: I = 6;129I2: I = 7). Ei-
ne Konsequenz der Symmetriebetrachtungen ist dabei die unterschiedliche Anzahl von
Hyperfeinu˜berga˜ngen. Die elektronische Parita˜t des elektronischen Grundzustandes ist
gerade. Fu˜r gerades J mu… daher die Kernspinwellenfunktion antisymmetrisch sein, was
sich nur fu˜r gerades I erfu˜llen la˜…t. Fu˜r ungerades J ergibt sich entsprechend ungera-
des I. Der B{Zustand hat ungerade elektronische Parita˜t, so da… hier die umgekehrte
Situation vorliegt: Gerades J koppelt mit ungeradem I und ungerades J koppelt mit
geradem I. Fu˜r das hetereonukleare 127I129I gibt es keine derartige Beschra˜nkung. Die
sich daraus ergebende Anzahl der Hyperfeinniveaus ist in Tabelle 3.2 fu˜r die drei Isoto-
pomere zusammengefa…t.
Durch weitere U˜berlegungen ko˜nnen die Auswahlregeln fu˜r die U˜berga˜nge zwischen den
Isotopomer J 00 Anzahl Komponenten
127I2 gerade
P
I=0;2;4 2I + 1 = 15
ungerade
P
I=1;3;5 2I + 1 = 21
129I2 gerade
P
I=0;2;4;6 2I + 1 = 28
ungerade
P
I=1;3;5;7 2I + 1 = 36
127I129I ger./unger.
P6
I=1 2I + 1 = 48
Tabelle 3.2.: Anzahl der auftretenden Hyperfeinniveaus fu˜r die drei Isotopomere des
Jodmoleku˜ls.
Hyperfeinniveaus abgeleitet werden [Herzberg 1950]:
¢J = §1 ¢F = 0;§1 ¢I = 0 (3.2)
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Im Hyperfeinspektrum beobachtet man fu˜r gro˜…ere Werte von J nur U˜berga˜nge mit





, wodurch diese U˜berga˜nge nur bei sehr kleinen Werten
von J beobachtbar sind.
3.3. Verbreiterungsmechanismen
Zur Beschreibung des Dreiniveau{Systems im Dichtematrixformalismus, sowie die darauf
aufbauende numerische Simulation der Versta˜rkungsproflle werden die Relaxationsraten
fu˜r strahlungslose und strahlende Prozesse aus allen beteiligten Niveaus des Jodmoleku˜ls
beno˜tigt. Die strahlungslosen U˜berga˜nge werden durch Sto˜…e zwischen den Moleku˜len
verursacht und fu˜hren zu einer efiektiven Verbreiterung der U˜berga˜nge, die von der
Teilchendichte im Medium abha˜ngig ist [Demtro˜der 1996]. Die einzelnen Mechanismen,
die zur Verbreiterung der U˜berga˜nge durch Sto˜…e fu˜hren werden in Abs. 3.3.1 behan-
delt. Strahlende U˜berga˜nge werden durch die Einstein{A{Koe–zienten beschrieben. Sie
ha˜ngen nur von den Eigenschaften des Moleku˜ls ab und werden in Abs. 3.3.1.2 beschrie-
ben. Der folgende Abschnitt stellt im wesentlichen eine ausgewertete Zusammenfassung
von Literaturdaten dar.
3.3.1. Relaxationsprozesse
Nach Anregung der Jodmoleku˜le auf einem Rotationsvibrationsu˜bergang des B{X{Sys-
tems kann der angeregte Zustand durch Sto˜…e in benachbarte Rotationsvibrations{
Zusta˜nde des gleichen elektronischen Zustands relaxieren oder durch spontane oder sti-
mulierte Emission gema˜… dem Franck{Condon{Prinzip (Abb.3.2) zuru˜ck in den Grund-
zustand gelangen.
In Abb.3.3 ist das ⁄{fo˜rmige Dreiniveau{System schematisch dargestellt. Ein Laser-
feld !p wird auf dem U˜bergang j1i ! j3i eingestrahlt. Durch strahlende U˜berga˜nge
kann das System in den Zustand j1i oder j2i mit der Rate A31 bzw. A32 (Einstein{
A{Koe–zienten) relaxieren. Die °i (i = 1 : : : 3) charakterisieren die Summe aus allen
strahlenden und strahlungslosen U˜berga˜ngen.
Die gesamte Relaxationsrate °i fu˜r die relevanten Zusta˜nde im Absorptions{Emissions-
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Abbildung 3.3.: Vereinfachtes Dreiniveau{System. °i: Summe aller Relaxationen, Aij:
Einstein{A{Koe–zienten fu˜r strahlende U˜berga˜nge, !p: Frequenz des Pumplaserfelds
zyklus ergibt sich aus der Summe der verschiedenen Einzelbeitra˜ge zu:








Dabei ist ¾sq der Wirkungsquerschnitt fu˜r selbstlo˜schende Sto˜…e (engl.: self quenching
collisions), ¾V¡T+R¡T der Wirkungsquerschnitt fu˜r rotationsvibrationsa˜ndernde (V{T+
R{T{ a˜ndernde) Sto˜…e. Beide Sto…prozesse geho˜ren zu den strahlungslosen Relaxatio-
nen. ¾sq und ¾V¡T+R¡T skalieren linear mit dem Joddampfdruck Pr (Abs. 3.3.2). M ist
die Masse des Jodmoleku˜ls. °spon ist die spontane Rate fu˜r strahlende U˜berga˜nge der
betrachteten Niveaus, die im folgenden Abschnitt (3.3.1.2) behandelt wird. Der letzte
Term beru˜cksichtigt den Beitrag der Flugzeitverbreiterung durch die endliche Ausdeh-
nung der Lasermode, wobei D der Durchmesser der Pumpstrahlung im Medium und vm
die mittlere thermische Geschwindigkeit der Teilchen ist.
3.3.1.1. Sto…prozesse
Die Wirkungsquerschnitte ¾sq fu˜r selbstlo˜schende Sto˜…e beinhalten die A˜nderung des
elektronischen Zustandes. Fu˜r die hier vorliegenden Bedingungen treten selbstlo˜schende
Sto˜…e nur vom angeregten Zustand in den Grundzustand auf, sowie auch sto…induzierte
Pra˜dissoziation in repulsive Zusta˜nde. Der umgekehrte Prozess kann aufgrund der ge-
ringen Relativgeschwindigkeiten der Moleku˜le energetisch nicht stattflnden. Die bei den
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selbstlo˜schenden Sto˜…en freiwerdende Energie wird als Translationsenergie freigesetzt.
Selbstlo˜schende Sto˜…e wurden in zahlreichen Arbeiten mit Methoden der laserinduzier-
ten Fluoreszenz (LIF) [Bugrim u. a. 1977, Lehmann 1976, Sakurai u. a. 1976, Broyer
u. a. 1975, Bugrim u. a. 1974, Paisner und Wallenstein 1974, Kurzel u. a. 1972, Shot-
ton und Chapman 1972] oder in a˜lteren Arbeiten mit monochromatisch erregter Fluo-
reszenz (MEF) [Steinfeld 1966, Brown und Klemperer 1964, Polanyi 1958] untersucht.


















Abbildung 3.4.: Wirkungsquerschnitt ¾sq fu˜r
den B{Zustand.
Die MEF basierten Vero˜fientlichungen
sind nicht hinreichend selektiv bezu˜glich
der pra˜parierten Zusta˜nde (Anregung
zahlreicher rovibronischer U˜berga˜nge)
und ergeben grundsa˜tzlich gro˜…ere Werte
fu˜r den Sto…querschnitt ¾sq. Daher wur-
den diese Messungen nicht beru˜cksich-
tigt. Die LIF Messungen erstrecken sich
u˜ber einen Anregungsbereich von v0 =
6 bis v0 = 62, sowie einen weiten Be-
reich von Drehimpulsen. Dabei streuen
die vero˜fientlichten Messwerte von mi-
nimal ¾sq = 54
:10¡20 m2 bis maximal
¾sq = 73
:10¡20 m2. Da keine Systematik
bezu˜glich v0 oder J 0 erkennbar ist (siehe
Abha˜ngigkeit von v0 in Abb. 3.4), wird fu˜r die weiteren Betrachtungen ein mittlerer
Wert aus insgesamt 37 Messwerten, die bei einer Zelltemperatur von 300K gewonnen
wurden, von ¾sq = 68
:10¡20 m2 angenommen, der Fehler fu˜r diesen Wert wird mit 5%
angenommen. Fu˜r den Fall der rotationsvibrationsa˜ndernden Sto˜…e, mu… zwischen dem
elektronischen Grundzustand und dem angeregten Zustand unterschieden werden.
Fu˜r rotationsvibrationsa˜ndernde Sto˜…e im B{Zustand liegen nur sehr wenige Messungen
vor. In insgesamt drei Arbeiten [Kurzel und Steinfeld 1970, Polanyi 1958, Derouard und
Sadeghi 1983] wurden Messungen fu˜r v0 = 15; 25; 43 vero˜fientlicht. Leider ist der Wert
in der Arbeit von [Polanyi 1958] fu˜r v0 = 25 fehlerbehaftet, da von einem falschen Wert
fu˜r die Strahlungslebensdauer ausgegangen wird, ein Umrechnen der Daten ist wegen
unvollsta˜ndiger Angaben nicht mo˜glich. Fu˜r die vorliegende Arbeit wurde der Sto…quer-
schnitt ¾V¡T+R¡T (B(v0 = 43) ! B(v0 = : : : )) = 54 :10¡20 m2 aus [Kurzel u. a. 1971]
verwendet. Der Fehler wird mit 10% angenommen.
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Fu˜r rotationsvibrationsa˜ndernde Sto˜…e im Grundzustand sind folgende Vero˜fient-
lichungen relevant: [Clark und McCafiery 1978, Kofiend u. a. 1980]. Hier wurden fu˜r
den Bereich v00 = 0 bis v00 = 100 Sto…querschnitte fu˜r ¾V¡T+R¡T (X ! X) an 4 Stellen
bestimmt. Fu˜r die spa˜tere Verwendung wurde deshalb wie von [Kofiend u. a. 1980] vorge-
schlagen zwischen den Me…werten mit einer Exponentialfunktion (Abb. 3.5) interpoliert.
Fu˜r den Verlauf der rotationsvibrationsa˜ndernde Sto˜…e im B{Zustand ist ein a˜hnlicher
Verlauf zu vermuten. In dieser Arbeit wird der gemessene Wert von ¾V¡T+R¡T (B ! B)
fu˜r v0 = 43 unkorrigiert verwendet. In den Experimenten werden aber Pumpu˜berga˜nge
mit v0 = 32 : : : 35 erreicht. Es ist zu vermuten, da… der hier verwendete Wert fu˜r
¾V¡T+R¡T (B ! B) zu gro… abgescha˜tzt ist.
Abbildung 3.5.: Wirkungsquerschnitt
¾V¡T+R¡T (X ! X) fu˜r den Grundzu-
stand.
Die Werte der Sto…querschnitte sind am
Ende des Abschnitts in Tab. 3.3 auf Sei-
te 39 zusammengefa…t. Zur Abscha˜tzung
der Druckverbreiterung bei Absorptions{
bzw. Sa˜ttigungsspektroskopie kann bei
Temperaturen in der Na˜he der Zimmer-






Pa [Schnatz 1999] verwen-
det werden. Sto˜…e bewirken neben einer
Verbreiterung auch eine Verschiebung der
Frequenzen bedingt durch Phasena˜nde-
rung. Dieser Efiekt liegt in der Gro˜…en-
ordnung von < 10 kHz/Pa [Bodermann
1998].
An dieser Stelle soll noch eine Bemerkung
zu den in der Literatur vero˜fientlichten
Sto…querschnitten gemacht werden. Es werden unterschiedliche Deflnitionen des Sto…-
querschnittes verwendet, die den unmittelbaren Vergleich der vero˜fientlichten Daten oft
erschweren. Der Ausdruck fu˜r die mittlere Geschwindigkeit der Moleku˜le v, der von Clark
und McCafiery [1978] zur Bestimmung des Sto…querschnittes benutzt wurde, lautet:
v =
p
8kT=(…M). Konsequenterweise wird der Sto…querschnitt ¾T in D
2… angegeben,
wobei D der efiektive Sto…radius ist. Paisner und Wallenstein [1974], sowie Kurzel u. a.
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[1971] ermitteln den Sto…querschnitt in einer anderen Darstellung aus der Ratenkonstan-




. Dadurch ergibt sich fu˜r den Sto…querschnitt
¾T = D
2. Die beiden Darstellungen unterscheiden sich also um einen Faktor …. Die Aus-
sage in dem Artikel von Clark und McCafiery [1978], der Grundzustand besitze einen
gro˜…eren Sto…querschnitt ¾T als der angeregte B{Zustand, la˜…t sich auf unterschiedliche
Deflnitionen zuru˜ckfu˜hren und stellt den von Kurzel u. a. [1971] ermittelten Wert nicht
in Frage. Der Wert von Kurzel u. a. [1971] fu˜r den inelastischen Sto…querschnitt von
54 :10¡20 :… m2 fu˜r den B{Zustand ist gro˜…er als der Wert von 82 :10¡20 m2 [Clark und
McCafiery 1978] fu˜r den Grundzustand.
3.3.1.2. Einstein{A{Koe–zienten und U˜bergangsdipolmomente
Fu˜r zweiatomige Moleku˜le ist der Einstein{A{Koe–zient gegeben durch [Tellinghuisen
1978, Lamrini u. a. 1994]:







2J 0 + 1
jhv00(J 00)j„e(R)jv0(J 0)ij2 (3.4)
Dabei ist ” die U˜bergangsfrequenz und sJ 0J 00 der Ho˜nl{London{Faktor fu˜r die Li-
niensta˜rke des Rotationsu˜berganges. Fu˜r gro…e Werte von J 0, wie sie im Durchstimm-
bereich des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Laser fu˜r das I2 B{X{System vorliegen, ist
der Quotient fu˜r P wie R U˜berga˜nge
sJ0J00
2J 0+1 ’ 12 [Herzberg 1950]. Der letzte Faktor in
Gleichung (3.4) ist das Betragsquadrat des Dipoloperators zwischen oberer und unterer
Radialwellenfunktion. Der hier eingefu˜hrte Operator ist das Integral des Dipoloperators
u˜ber die elektronischen Koordinaten von Anfangs- und Endzustand beim Kernabstand
R. Insgesamt kann der Term zerlegt werden in ein Produkt aus dem Quadrat des mittle-
ren elektronischen U˜bergangsmoments und dem Franck{Condon{Faktor des beteiligten
U˜bergangs:
jhv00(J 00)j„e(R)jv0(J 0)ij2 = j„ej2 jhv00(J 00)jv0(J 0)ij2 (3.5)
In der R{Zentroid{Na˜herung kann das mittlere U˜bergangsmoment durch j„e(R)j2 ange-
geben werden. Dabei ist R der sogenannte R{Zentroid [Fraser 1954, Nicholls 1972]
R =
hv00(J 00)jRjv0(J 0)i
hv00(J 00)jv0(J 0)i : (3.6)
Diese Na˜herung gilt streng fu˜r lineare Dipolmomentfunktionen der Form („e(R) = a+ bR).
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Fu˜r komplexere nichtlineare Zusammenha˜nge zwischen dem R{Zentroiden und dem
mittleren U˜bergangsmoment wird der Za˜hler in Gleichung (3.6) durch ho˜here Poten-
zen der Form [hv00(J 00)jRjv0(J 0)i]n ersetzt1. Dadurch kann j„e(R)j2 im Jodmoleku˜l durch
Polynome niedriger Ordnung bzw. abschnittsweiser Deflnition dargestellt werden. Hier-
zu liegen fu˜r den Fall des Jodmoleku˜ls zahlreiche Arbeiten vor, die fu˜r unterschiedliche
Bereiche des R-Zentroids den Wert von j„e(R)j2 z.B. durch hoch pra˜zise Messungen der
Fluoreszenzintensita˜ten der einzeln U˜berga˜nge [Tellinghuisen 1978, Kofiend u. a. 1979,
Tellinghuisen 1982, Kirillov 1983, Bhale u. a. 1985, Martinez u. a. 1989, Lamrini u. a.
1994] angeben. Fu˜r die vorliegende Arbeit wurden folgende elektronische U˜bergangsmo-
mentefunktionen verwendet:
Fu˜r den Bereich von 2; 65 < R < 3; 10 ”A [Bhale u. a. 1985] ist
j„e(R)j2(D2) = ¡500; 358 + 377; 125 ¢R¡ 38; 483 ¢R2 ¡ 25; 429 ¢R3 + 4; 983 ¢R4; (3.7)
fu˜r das Gebiet von 3; 10 < R < 3; 30 ”A [Martinez u. a. 1989]
j„e(R)j2(D2) = 4; 6214¡ 0; 994 ¢R (3.8)
und fu˜r das Gebiet von 3; 30 < R < 4; 60 ”A [Kofiend u. a. 1979]
j„e(R)j2(D2) = (3; 74¡ 0; 781 ¢R)2: (3.9)
Der resultierende Verlauf von j„e(R)j2 ist in Abb. 3.6(a) fu˜r R{Zentroiden von 2; 65”A bis
4; 5 ”A dargestellt. j„e(R)j2 erreicht bei einem R{Zentroiden von 2; 85 ”Aeinen maxima-
len Wert von 2 D2, wobei 1D (Debye) einem Wert in SI{Einheiten von 3; 336 :10¡30 Cm
entspricht. Die in dieser Arbeit verwendeten Funktionen fu˜r den Verlauf von j„e(R)j2 ent-
sprechen den Empfehlungen der letzten Vero˜fientlichung auf diesem Gebiet von Martinez
u. a. [1989]. In der Arbeit von Martinez wurden alle bisher vero˜fientlichten Fitfunktionen
mit neueren Messungen verglichen, wobei die hier angegebenen Funktionen (Gl. (3.7){
(3.9)) die beste U˜bereinstimmung mit den Messungen in [Martinez u. a. 1989] ergeben.
1In der R{Zentroid{Na˜herung gilt :
hv00(J 00)jRnjv0(J 0)i
hv00(J 00)jv0(J 0)i =






(a) Verlauf von j„e(R)j2 fu˜r den Bereich von
2:65 <”A< 4:5.
(b) Verlauf des R{Zentroiden fu˜r den Bereich
0 < v00 < 75.
Abbildung 3.6.: j„e(R)j2 und R{Zentroid fu˜r das I2 B{X{System.
Der Verlauf des R{Zentroiden kann z.B. mit dem Programm FCFrkr [Telle und Tel-
le 1982] bestimmt werden. Hierzu werden die Dunham{Parameter des X{ sowie B{
Zustandes beno˜tigt. Fu˜r den X{Zustand wurden die von Martin u. a. [1986] vero˜fient-
lichten Werte verwendet, die einen Gu˜ltigkeitsbereich bis v00 = 108 haben; die Daten
fu˜r den B{Zustand wurden aus Gerstenkorn und Luc [1985] entnommen (Gu˜ltigkeit bis
v0 = 43). Der Verlauf des R{Zentroiden fu˜r den Bereich von v00 = 0 bis v00 = 75 ist in
Abb. 3.6(b) dargestellt. Als oberes Niveau fu˜r die Rechnungen wurde v0 = 32 , J 0 = 57
angenommen. Die Darstellung u˜ber diesen Bereich des R{Zentroiden ist ausreichend, da
oberhalb v00 = 73 die Franck{Condon{Faktoren gegen Null gehen (siehe Abb. 3.2) und
somit oberhalb dieses Vibrationsniveaus kein Ramanlaserbetrieb mehr zu erwarten ist.
Zur Berechnung des Einstein{A{Koe–zienten kann jetzt folgende vereinfachte Bezie-
hung verwendet werden:







2J 0 + 1
j„e(R)j2 jhv00(J 00)jv0(J 0)ij2 (3.10)
Der Verlauf des Einstein{A{Koe–zienten ist graphisch in Abb. 3.7 dargestellt. Hierbei
ist insbesondere die Oszillation der Franck{Condon{Faktoren u˜ber v00 zu erkennen (Ver-
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Abbildung 3.7.: Verlauf der Einstein{A{Koe–zienten fu˜r spontane Emission. Berechnete
Werte fu˜r v0 = 32; J 0 = 57 ! J 00 = 56. Der Index am Einstein{A{Koe–zienten
bezeichnet oberes (j3i) bzw. unteres (j2i) Laserniveau. Vergleiche hierzu auch auch
den Verlauf der Frank{Condon{Faktoren in Abb. 3.2.
gleiche Darstellung der Franck{Condon{Faktoren in Abb. 3.2). Zur Kontrolle der obigen
Rechnung kann man aus der Summe der Einstein{A{Koe–zienten die spontane Rate
fu˜r strahlende Zerfa˜lle (°spon) berechnen und mit Literaturwerten vergleichen. Die Rate
ist gegeben durch
°spon(v
0; J 0) =
X
v00;J 00
A (v0J 0; v00J 00) :
Hierbei ergibt sich fu˜r v0 = 32, J 0 = 57 ein Wert von °spon = 594 kHz fu˜r Zerfa˜lle in
P{ und R{Zweig, wobei fu˜r P wie R U˜bergang gleiche R- Zentroiden wie auch Franck{
Condon{Faktoren angenommen wurden. Vergleicht man dies mit dem Wert aus Vig¶ue
u. a. [1981], der die direkt gemessene Rate von v0 = 32 mit °spon = 600 kHz §150 kHz
angibt, so ergibt sich hier eine sehr gute U˜bereinstimmung. Die Berechnung von Einstein{
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A{Koe–zienten mit den aus der Literatur zusammengestellten Daten ergibt also sinn-
volle Werte fu˜r die Berechnung von U˜bergangsraten zu den einzelnen Vibrationsniveaus.
In Tabelle 3.3 sind alle relevanten Beitra˜ge zu den Verbreiterungsmechanismen zusam-
mengefa…t. Durch die in den vorangegangenen Abschnitten vorgestellten Daten, wird es
mo˜glich die Relaxationsraten aller am Prozess beteiligten Niveaus zu bestimmen. Da-
durch ko˜nnen die experimentellen Ergebnisse zum Ramanlaserbetrieb in Kap. 6 mit den
numerischen Berechnungen basierend auf Gl. (5.1) verglichen werden.
Relaxationsprozess Symbol Einheit °3 °2 °1
v00 = 0 : : : 75 v00 = 0
spontane Rate °spon 10
6 s¡1 0,594 { {
Self Quenching ¾sq 10
¡20 m2 68 { {
vibrationsa˜ndernde Sto˜…e ¾V¡T+R¡T 10¡20 m2 54,0 26: : : 121 26
Tabelle 3.3.: U˜bersicht u˜ber die verwendeten Daten zur Bestimmung von Sto…{ und
Relaxationsraten.
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3.3.2. Joddampfdruck





+ 16; 225¡ 2; 013 log(T ) + 2; 125 (3.11)
Dabei ist die Temperatur T in Kelvin anzugeben, der Dampfdruck p ergibt sich dann
in Pascal. Der Zusammenhang ist graphisch in Abb. 3.8 dargestellt. In den spa˜teren
Abbildung 3.8.: Dampfdruckkurve des Jodmoleku˜ls.
Experimenten zum Ramanlaserbetrieb wird das Jodmoleku˜l im Bereich von 270K bis
330K in abgeschmolzenen Quarzglaszellen erzeugt.
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4. Eigenschaften und Frequenzstabilisierung
des Pumplasersystems
4.1. Aufbau des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers
Bei dem verwendeten Lasersystem handelt es sich um ein im Rahmen einer Dissertation
erstelltes Lasersystem [Bode 1999], das in verbesserter technischer Ausstattung als kom-
merzielles Lasersystem erha˜ltlich ist. Die einzelnen Komponenten des frequenzverdop-
pelten Nd:YAG{Lasers sollen im folgenden kurz vorgestellt werden (siehe Abb. 4.1). Das
Nivausschema des Lasers kann z.B. aus [Kneubu˜hl und Sigrist 1991] entnommen werden.
Die zentrale Komponente des Systems ist ein monolithischer Nd:YAG{Ringlaser (die ex-
akte Bezeichnung lautet: Monolithic Isolated Single{End{Pumped{Ringlaser kurz: Mi-
ser). Dieser Laser zeichnet sich durch eine hohe intrinsische Stabilita˜t aus, da sich der Re-
sonator durch die geschlifienen End°a˜chen ergibt, der Resonator also keine justierbaren
Komponenten entha˜lt. Als optische Pumpe werden zwei Laserdioden bei 808 nm (Sie-
mens SFH487401, je 1W) in einem Polarisationsstrahlteiler u˜berlagert und entlang der
Resonatorachse des Misers in den Kristall modenselektiv eingekoppelt. Die Einkoppel-
°a˜che des Misers wird auch zur Auskopplung der Laserstrahlung bei 1064 nm verwendet
(siehe auch Abb. 4.1). Die beiden anderen End°a˜chen des Resonators sind hochre°ek-
tierend fu˜r Pump{ und erzeugte Laserstrahlung. Um Einrichtungsbetrieb des Lasers zu
gewa˜hrleisten wird der Faraday{Efiekt bzw. die nichtverschwindende Verdet Konstante
des YAG{Kristalls ausgenutzt. Dazu ist der Kristall auf einem starken Permanentma-
gneten montiert. Durch den Faraday{Efiekt im Kristall addieren bzw. subtrahieren sich
die Polarisationsdrehungen in den beiden Umlaufrichtungen, so da… durch die polaristi-
onsabha˜ngigen Vergu˜tungen der Resonatorend°a˜chen unterschiedliche Resonatorverlu-
ste fu˜r die Umlaufrichtungen auftreten. Das Resonatordesign ist so ausgelegt, da… erst
durch die Pumpstrahlung bei 808 nm der Resonator durch Ausbildung einer thermischen
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Linse stabil wird. Das Nd:YAG{Ringlasersystem erreicht bei einer Pumpleistung von 2
Watt bei 808 nm eine Ausgangsleistung von ca. 900mW bei 1064 nm (Grundwelle) im
TEM00{Mode.
Die emittierte Strahlung wird durch eine optische Diode (30 dB Unterdru˜ckung), zwei
Linsen (in Abb. 4.1 nicht eingezeichnet) und zwei Umlenkspiegel in einen linearen Re-
sonator zur Frequenzverdopplung eingekoppelt.
Der Resonator bewirkt eine starke U˜berho˜hung der Grundwelle, wodurch die E–zi-
enz der Frequenzverdopplung, im Vergleich zu einer Frequenzverdopplung in einfachem
Durchgang, um etwa 4 Gro˜…enordnungen erho˜ht werden kann. Der Resonator besteht
aus einem 7; 5 mm langen MgO : LiNbO3{Kristall, dessen Ru˜ckseite konvex poliert
und hochre°ektierend fu˜r 532 nm und 1064 nm vergu˜tet ist. Die Vorderseite des Kri-
stalls ist antire°exbeschichtet fu˜r beide Wellenla˜ngen. Der konkave Einkoppelspiegel
ist auf einem Piezotubus montiert und hat eine impedanzangepa…te Transmission fu˜r
die Grundwelle, sowie eine Transmission von 90% fu˜r 532 nm (2.te Harmonische). Die
Trennung der erzeugten 2.ten Harmonischen von der Grundwelle erfolgt an einem der
Umlenkspiegel. Der Verdopplerkristall beflndet sich in einem Ofen und wird u˜ber die
Temperatur nicht kritisch phasenangepa…t. Die gemessene Phasenanpassungstempera-
tur betra˜gt 90; 4oC, ha˜ngt jedoch stark von der Position des Platinsensors am Kristall ab.
Die Temperatur wird u˜ber einen PID{Regler (PID{Regler, [Lutz und Wendt 1998]) auf
eine Schwankungsbreite von ca. 10mK stabilisiert. Um eine e–ziente Frequenzkonversi-
on zu garantieren, mu… die Grundwelle im Resonator resonant umlaufen ko˜nnen. Hierzu
mu… die La˜nge des Resonators stabilisiert werden. Der Resonator wird dazu nach dem
Pound{Drever{Verfahren [Hamilton 1989] stabilisiert. Details hierzu kann man auch im
Abschnitt 4.5 flnden. Die zur Erzeugung des Fehlersignals beno˜tigte Phasenmodulation
der Grundwelle wird durch den Verdopplerkristall selbst erzeugt, da er einen ausreichend
gro…en elektrooptischen Koe–zienten aufweist. Dazu sind am Kristall zwei du˜nne Kup-
ferelektroden aufgebracht. Die Modulationsfrequenz von bis zu 30MHz wird von einen
stabilen Frequenzgenerator erzeugt. Die erreichbare Leistung in den Seitenba˜ndern be-
tra˜gt bei diesem Modulationsverfahren etwa 10¡6 der Leistung des Tra˜gers. Zur Sta-
bilisierung des Verdopplerresonators wird das Schwebungssignal zwischen Tra˜ger und
Seitenband hinter dem Resonator mit einer schnellen Photodiode detektiert und mit
dem Referenzsignal in einem Mischer phasenempflndlich verglichen. Zum Phasenab-
gleich ist zwischen Referenzoszillator und Mischer ein Phasenschieber eingebaut. Das
Ausgangssignal des Mischers ist proportional zur Verstimmung der Tra˜gerstrahlung von
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Abbildung 4.1.: Vereinfachte Darstellung des frequenzverdoppelten Nd:YAG{
Lasersystems; LD1,LD2: Diodenlaser bei 808 nm mit 1W Leistung, Miser: mo-
nolithischer Nd:YAG{Ringlaser, L1: : :L4: Kollimations- bzw. Fokussieroptiken,
FR1064, FR532: optische Dioden fu˜r 1064 nm und 532 nm mit 30 dB Unterdru˜ckung,
PZT: konkaver Resonatorspiegel montiert auf Piezotubus, LiNbO3{Verdopplerkristall
mit konvexer Endfa˜che und HR Vergu˜tung fu˜r 532 nm und 1064 nm, PD: Photodiode,
weitere Erla˜uterungen im Text.
der Resonanz und kann so u˜ber einen Tiefpa…fllter zur La˜ngenstabilisierung des Re-
sonators verwendet werden. Das Regelsignal wird dazu u˜ber einen Versta˜rker auf den
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Piezotubus gegeben. Durch die resonante Verdopplung erha˜lt man maximal 500mW fre-
quenzverdoppelte Strahlung bei 532 nm. Die aus dem Frequenzverdoppler ausgekoppelte
Strahlung ist aufgrund der Geometrie des Resonators divergent und mu… mit einer Linse
kollimiert werden. Durch eine optische Diode (FR532 mit 30 dB Unterdru˜ckung) wird
das Lasersystem vor optischer Ru˜ckkopplung aus dem Experiment isoliert. Die Erzeu-
gung der Phasenmodulation direkt durch den Verdopplerkristall ist zwar kostengu˜nstig,
erwies sich aber als problematisch. So mu… die Oszillatorfrequenz und Leistung indi-
viduell an den Kristall angepa…t werden, um eine ausreichende Phasenmodulation zu
erhalten. Ferner variierte die Modulationsfrequenz wa˜hrend des Experimentierzeitraums
zwischen 18MHz und 29MHz, wobei ha˜uflger sprunghafte A˜nderungen der Modula-
tionsfrequenzen zu beobachten waren (insbesondere nach Abschaltung des Lasersystems
und erneuter Inbetriebnahme z.B. nach einem Transport). Insgesamt fu˜hrt dies zu einer
zeitintensiven Optimierung aller Regelparameter, um einen stabilen Betrieb des Lasersy-
stems zu gewa˜hrleisten. Im kommerziell erha˜ltlichen System wird deshalb zur Erzeugung
der Phasenmodulation ein resonanter elektrooptischer Modulator eingesetzt, was zu ei-
ner gesteigerten Zuverla˜ssigkeit des Systems fu˜hrt.
4.2. Aktive Frequenzabstimmung des Systems
Die Frequenzabstimmung des Systems kann auf zwei Arten erfolgen. Die einfachste Art
der Frequenzabstimmung kann durch A˜nderung der Temperatur des Miser{Kristalls
erfolgen, der dazu auf einem Peltierelement montiert ist. Die Temperatur des Miser{
Kristalls wird u˜ber einen Temperaturrregler gesteuert, der eine Stabilita˜t der Temperatur
im mK Bereich erreicht. Die Temperatur kann auf einer Anzeige auf 0; 1K genau abge-
lesen werden. Zur Feinabstimmung der Temperatur beflndet sich am Temperaturregler
ein Modulationseingang mit einer Empflndlichkeit von 1K/V. Mit Hilfe der Temperatur
kann die Emissionsfrequenz des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers in einem Bereich
von ca. 120GHz durchgestimmt werden, was im konkreten Fall einer Temperatur von
281 bis 311K entspricht. Der Temperaturabstimmkoe–zient betra˜gt 7GHz/K. Etwa al-
le 20GHz erfolgt ein Modensprung des Lasers, da jeweils eine benachbarte Mode eine
ho˜here Versta˜rkung erfa˜hrt (siehe Abb. 4.2). Die oben angefu˜hrten Werte sind spezi-
flsch fu˜r diesen Miser{Kristall und ko˜nnen fu˜r andere Miser{Kristalle deutlich von den
hier bestimmten Werten abweichen. Aufgrund der Wa˜rmekapazita˜t des Miser{Kristalls
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Abbildung 4.2.: Durchstimmverhalten des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers bei
Vera˜nderung der Temperatur des Miser{Kristalls. Modenspru˜nge treten alle … 20GHz
auf, der Temperaturabstimmkoe–zient liegt bei 7GHz/K.
kann diese Art der Frequenzabstimmung nur langsam erfolgen. Bei Abstimmgeschwin-
digkeiten bis etwa 500MHz/min kann das System linear folgen. Frequenzmodulationen
des Systems durch periodische Variation der Temperatur des Miser{Kristalls sind nicht
mo˜glich.
Zur schnellen Frequenzabstimmung des Lasers ist auf dem Miser{Kristall eine du˜nne
Piezokeramik aufgeklebt. Beim Anlegen einer Spannung dehnt sich diese radial aus und
verursacht mechanische Spannungen im Miser{Kristall, welche die optische Wegla˜nge
(Spannungsdoppelbrechung) im Resonator vera˜ndert. Experimentell ergibt sich ein Ab-
stimmkoe–zient von ca. 1MHz/V, wodurch sich im zula˜ssigen Spannungsbereich des
Piezos von 0 ¡ 100V ein Abstimmbereich von 100MHz ergibt. Mit Hilfe des Piezos
lassen sich Modulationsfrequenzen bis etwa 250Hz realisieren. Bei ho˜heren Frequenzen
und gro…en Frequenzhu˜ben kann die Regelung der Frequenzverdopplung (aufgrund des
Tiefpa…fllters in der Regelelektronik des Verdopplers und der geringen Modulations-
bandbreite des Piezos im Verdoppler) der Modulationsfrequenz durch den Piezokristall
am Miser{Kristall nicht folgen, und es kommt zu starken Amplitudenschwankungen der
frequenzverdoppelten Strahlung.
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4.3. Linienbreite und Frequenzstabilita˜t des
freilaufenden Lasers
Die Linienbreite des freilaufenden frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers wurde durch
U˜berlagerung der Laserstrahlung zweier identischer Systeme ermittelt1. Dazu wurde et-
wa 1mW der Ausgangsstrahlung beider Systeme auf einer Avalanche Photodiode (APD
in Abb. 4.3 mit 1GHz Bandbreite) u˜berlagert und von einem Spektrum{Analysator fou-
riertransformiert (siehe Abb. 4.3(a)). Man erha˜lt ein frequenzaufgelo˜stes Leistungsspek-
trum (Beatspektrum). Ein Beispielspektrum ist in Abb. 4.3(b) dargestellt. Die Zeit fu˜r
die Aufnahme betrug 100ms (
"
Sweeptime\) bei einer Detektionsbandbreite des Spek-




















(b) Aufgenommenes Beatspektrum mit einer
"Sweeptime\ von 100ms und 10 kHz Detekti-
onsbandbreite.
Abbildung 4.3.: Spektrale Eigenschaften des freilaufenden Nd:YAG{Lasers.
terschied von 110 kHz. Die 3 dB Halbwertsbreite des aufgenommenen Spektrums be-
tra˜gt 10 kHz, entspricht also genau der Detektionsbandbreite des Spektrum{Analysators.
Deutlich ist in dem Spektrum eine Frequenzdrift des aufgenommenen Signals zu ho˜heren
Frequenzen zu erkennen. Messungen mit geringerer Filterbandbreite konnten aufgrund
der la˜ngeren Me…zeit und der zu gro…en Frequenzdrift der freilaufenden Laser wa˜hrend
1Der zweite frequenzverdoppelte Nd:YAG{Laser stand nur fu˜r kurze Zeit dem Institut zur Verfu˜gung.
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der Messung nicht durchgefu˜hrt werden. Legt man fu˜r beide Laser ein lorentzfo˜rmiges
Frequenzspektrum zugrunde, so ergibt sich als oberer Wert fu˜r die Linienbreite des fre-
quenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers ein Wert von 5 kHz bei einer Me…zeit von 100ms.
Um Aussagen u˜ber die Frequenzdrift der Lasersysteme zu gewinnen, wurde neben der
Messung der Linienbreite auch die Beatfrequenz mit einem Mikrowellenza˜hler u˜ber einen
Zeitraum von mehreren Stunden gemessen. Bei den Messungen ergab sich eine Frequenz-
drift der Systeme von ca. 150MHz in 2 Stunden. Nimmt man an, da… die Frequenzen der
beiden Lasersysteme wa˜hrend der Messung nicht zufa˜llig in die gleiche Richtung aber
mit unterschiedlicher Frequenzexkursion gedriftet sind2, ergibt sich eine Frequenzdrift
des Lasersystems von weniger als 100MHz pro Stunde. Fu˜r den Aufbau einer Frequenz-
stabilisierung sollte daher der Frequenzhub des Piezokristalls auf dem Miser{Kristall als
Frequenzstellelement ausreichend sein. Unter Verwendung des Piezokristalls als einzigem
Frequenzstellelement sollte sich der frequenzverdoppelte Nd:YAG{Laser u˜ber mehrere
Stunden auf eine geeignete Referenz stabilieren lassen. Eine Stabilisierung der Frequenz
des Lasers ist fu˜r die spa˜teren Ramanlaser{Experimente in Kap. 6 von gro…er Bedeutung.
Die verwendeten Methoden der Stabilisierung werden in Abs. 4.5.2 vorgestellt.
4.4. Absorptionsspektroskopie am Jodmoleku˜l
Um einen U˜berblick u˜ber das Feinstrukturspektrum des Jodmoleku˜l im Durchstimmbe-
reich des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers zu gewinnen, wurden doppler{verbreiter-
te Spektren aufgenommen. Dazu wurden einige mW Laserstrahlung durch eine Zelle ge-
schickt und die Intensita˜t hinter der Zelle aufgezeichnet. Um quantitative Aussagen u˜ber
die Absorption machen zu ko˜nnen, wurde die Laserleistung simultan mit aufgezeichnet.
Fluktuationen der Laserleistung (insbesondere in der Umgebung von Modenspru˜ngen)
werden somit eliminiert und die Interpretation der Spektren vereinfacht. Zur Bestim-
mung der Absolutfrequenz werden die Za˜hlergebnisse eines Wavemeters [Ohlenbusch
1987] verwendet. Das Frequenzintervall der gezeigten Spektren in Abb. 4.4 und Abb. 4.5
umfa…t einen Bereich von 4 cm¡1 (120GHz). Die Frequenz wurde durch Anlegen einer
Spannungsrampe an den Modulationseingang des Temperaturreglers des Miser{Kristalls
durchgestimmt. Da der modensprungfreie Bereich des frequenzverdoppelten Nd:YAG{
Lasers nur 20GHz betra˜gt, mu…te das Spektrum aus mehreren sich u˜berlappenden Ein-
2Die Richtigkeit dieser Annahme wird durch Abb. 4.12(b) besta˜rkt. Die wesentliche Frequenzdrift der
Lasersysteme wird durch periodische Schwankungen der Temperaturregelung hervorgerufen.
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zelspektren zusammengesetzt werden, was erst durch die mitgeschriebene Absolutfre-
quenz mo˜glich wird. In Abb. 4.4 ist das Spektrum des natu˜rlichen 127I2{Moleku˜ls dar-
Linie U˜bergang FCF [cm¡1]
:103
1104 R(57) (32-0) 31,4 18.786,6665
1106 P(119) (35-0) 28,5 18.787,1282
1105 P(54) (32-0) 31,4 18.787,7672
1107 R(86) (33-0) 30,6 18.787,2809
1108 R(106) (34-0) 29,6 18.787,3395
1109 P(83) (33-0) 30,6 18.787,8025
1110 R(56) (32-0) 31,4 18.788,3355
1111 P(53) (32-0) 31,4 18.788,4425
1112 P(142) (37-0) 25,9 18.788,6086
1113 R(121) (35-0) 28,5 18.789,2758
1114 R(85) (33-0) 30,6 18.789,9073
1115 R(55) (32-0) 31,4 18.789,9840
1116 P(52) (32-0) 31,4 18.790,0875
Tabelle 4.1.: Absorptionslinien im Durchstimmbereich des frequenzverdoppelten
Nd:YAG{Lasers in 127I2. Die Linienzuordnung entspricht der Zuordnung in [Gersten-
korn u. a. 1991]; die Frequenzen wurden mit dem Programm Iodinespec [IodineSpec
2000] gerechnet. Es wurden nur U˜berga˜nge mit einem Franck{Condon{Faktor von
gro˜…er 25 :10¡3 beru˜cksichtigt.
gestellt. Die Zuordnung der Linien erfolgte mit Hilfe des Jodatlasses [Gerstenkorn u. a.
1978] bzw. mit dem Programm Iodinespec [IodineSpec 2000]. Die starken Jodu˜berga˜nge
im Durchstimmbereich des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers gehen von v00 = 0 nach
v0 = 32¡ 37, wobei die U˜berga˜nge nach v0 = 32 in diesem experimentellen Aufbau eine
Absorption von 100% erreichen. Die starken U˜berga˜nge im Durchstimmbereich des fre-
quenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers sind in Tabelle 4.1 mit Liniennummer laut Jodatlas,
Franck{Condon{Faktor und U˜bergangsfrequenz zusammengefa…t. Desweiteren stand ei-
ne Zelle mit einem Gemisch aus 127I und dem radioaktivem 129I, wie es als Abfall in der
Aufarbeitung radioaktiver Abfa˜lle anfa˜llt, zur Verfu˜gung. Dadurch kommt es zur Bil-
dung von 129I2,
127I129I und 127I2 in der Zelle. Durch die Bildung mehrerer Isotopomeren
in der Zelle ist das Absorptionsspektrum bedeutend dichter. Die U˜bergangsfrequenzen
wurden mit den Daten von [Gerstenkorn u. a. 1991] berechnet und sind in Tabelle 4.2 zu-
sammengefa…t. Alle in Tab. 4.1 und 4.2 aufgelisteten U˜berga˜nge sind als Pumpu˜berga˜nge
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fu˜r den Betrieb von Ramanlasern geeignet. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind
in Kap. 6 zu flnden.
129I2
127I129I
U˜bergang FCF [cm¡1] U˜bergang FCF [cm¡1]
:103 :103
R(143) (37-0) 26,1 18.787,21 R(52) (32-0) 31,4 18.787,21
P(116) (35-0) 28,7 18.787,66 P(49) (32-0) 31,4 18.787,28
R(102) (34-0) 29,8 18.788,00 R(133) (36-0) 27,4 18.787,45
R(46) (32-0) 31,4 18.788,13 R(121) (35-0) 28,6 18.787,72
P(43) (32-0) 31,4 18.788,17 R(104) (34-0) 29,7 18.787,82
R(80) (33-0) 29,7 18.788,64 R(83) (33-0) 30,7 18.788,21
P(99) (34-0) 28,9 18.788,93 P(80) (33-0) 30,7 18.788,67
P(77) (33-0) 29,7 18.789,03 R(51) (32-0) 31,4 18.788,72
P(129) (35-0) 28,7 18.789,42 P(48) (32-0) 31,4 18.788,79
R(45) (32-0) 30,3 18.789,45 P(101) (34-0) 29,7 18.788,84
P(42) (32-0) 30,3 18.789,49 P(117) (35-0) 28,6 18.789,42
R(118) (32-0) 30,3 18.789,82 P(141)(37-0) 26,0 18.789,75
Tabelle 4.2.: Absorptionslinien im Durchstimmbereich des frequenzverdoppelten
Nd:YAG{Lasers in 129I2 und
127I129I; die Frequenzen wurden mit den Daten aus [Ger-
stenkorn u. a. 1991] gerechnet. Es wurden nur U˜berga˜nge mit einem Franck{Condon{





















































































































































































Abbildung 4.4.: Normiertes Absorptionsspektrum des 127I2{Moleku˜ls im Durchstimmbereich des frequenzverdoppelten



















































































































































































































































































































































































































































































































































































Abbildung 4.5.: Normiertes Absorptionsspektrum des 129I2{ bzw.
127I129I{Moleku˜ls im Durchstimmbereich des frequenz-
verdoppelten Nd:YAG{Lasers. Die Zellla˜nge betra˜gt 50 cm, die Seitenarmtemperatur 300K.
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4.5. Frequenzstabilisierung des Pumplasers
Obwohl der frequenzverdoppelte Nd:YAG{Laser eine sehr geringe Frequenzdrift und ge-
ringe Linienbreite zeigt, ist es notwendig die Frequenzdrift des Lasers fu˜r die spa˜teren
Experimente an Ramanlasersystemen zu kompensieren. Hierbei bieten sich mehrere tech-
nische Mo˜glichkeiten zur Frequenzstabilisierung an: Die Stabilisierung auf optische Reso-
natoren hoher Stabilita˜t, z.B mittels des Pound{Drever{Verfahrens (ein guter U˜berblick
wird z.B. in [Hamilton 1989] gegeben), oder die Stabilisierung des Lasers auf atomare
oder molekulare Resonanzen.
Fu˜r die hier durchgefu˜hrten Untersuchungen an Ramanlasern ist die direkte (und fest-
frequente) Stabilisierung des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers auf Hyperfeinstruk-
turkomponenten molekularen Jods naheliegend und technisch einfacher zu realisieren, da
die Ramanlaser unmittelbar auf den Absorptionsu˜berga˜ngen des Jodmoleku˜ls betrieben
werden. Im folgenden Abschnitt wird die Stabilisierung des Systems dargestellt. Dabei
wird zuna˜chst auf den Aufbau zur antikollinearen Sa˜ttigungsspektroskopie eingegangen,
die Erzeugung des Regelsignals zur Frequenzstabilisierung mittels Frequenzmodulations-
spektroskopie erla˜utert, die Funktionsweise der Stabilisierung beschrieben und dann die
Messungen zur erreichten Frequenzstabilita˜t vorgestellt und diskutiert.
4.5.1. Dopplerfreie Sa˜ttigungsspektroskopie am Jodmoleku˜l
Die Hyperfeinstrukturkomponenten eines Rotationsvibrationsu˜bergangs des Jodmole-
ku˜ls sind bei Zimmertemperatur doppler{verbreitert. Sie u˜berlappen stark und ko˜nnen
somit in Absorptionsspektroskopie nicht aufgelo˜st werden. Zur Spektroskopie und spa˜te-
ren Stabilisierung auf die Hyperfeinu˜berga˜nge mu… daher eine dopplerfreie Spektros-
kopiemethode angewandt werden. Das Prinzip der Sa˜ttigungsspektroskopie ist in der
Literatur hinreichend beschrieben [Demtro˜der 1996]. Deshalb sollen hier nur kurz die
Grundlagen erla˜utert werden, soweit sie fu˜r das weitere Versta˜ndnis notwendig sind.
Sa˜ttigungsspektroskopie beruht auf der selektiven Sa˜ttigung inhomogen verbreiterter
U˜berga˜nge z.B. in Moleku˜len. In Gaszellen wird die Verbreiterung der U˜berga˜nge insbe-
sondere durch Dopplerverbreiterung eines Maxwell{Boltzmann verteilten thermischen
Ensembles hervorgerufen. Einstrahlen eines Lasers (Lpump: Pumplaser) in z{Richtung
mit der Frequenz ”pump in ein thermisches Ensemble bewirkt, da… Moleku˜len mit der
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erscheint. Stimmt man den Laser u˜ber die inhomogene Resonanz ab, so ist immer nur ei-
ne Geschwindigkeitsklasse der Moleku˜le mit der eingestrahlten Laserstrahlung resonant.
Der eingestrahlte Pumplaser sei so stark, da… der U˜bergang gesa˜ttigt wird (siehe auch
Abschnitt 5.5 auf Seite 70 ). Strahlt man nun einen zweiten Laser (Lprobe: Probelaser)
kollinear in das Medium ein und stimmt die Frequenz ”probe u˜ber die gleiche Resonanz,
dann tritt fu˜r den Fall, da… Lprobe mit der Geschwindigkeitsklasse wechselwirkt, die Lpump
bereits gesa˜ttigt hat, im Absorptionssignal verminderte Absorption des Probelasers auf,
der sogenannnte Lamb{Dip. Die Linienbreite des Lamp{Dips ist nur durch die homogene
Linienbreite gegeben. Strahlt man den Probelaser antikollinear zum Pumplaser ein, so













Verwendet man fu˜r beide Laser die gleichen Frequenzen (der Probelaser als Teilstrahl
des Pumplasers), so kann diese Bedingung nur fu˜r vz = 0 erfu˜llt werden. Der Lamp{Dip
erscheint dann bei der unverschobenen Frequenz !0 = !(vz = 0).
In Abb. 4.6 ist schematisch der Aufbau zur antikollinearen Sa˜ttigungsspektroskopie
dargestellt. U˜ber eine Strahlteilerplatte wird ein Teil der Strahlung des frequenzver-
doppelten Nd:YAG{Lasers ausgekoppelt und u˜ber einen Polarisationsstrahlteilerwu˜rfel
(PST1) in zwei Teilstrahlen aufgeteilt. Der transmittierte Strahl dient als Probestrahl,
der am Polarisationsstrahlteiler re°ektierte Strahl als Pumpstrahl. Das Teilungsverha˜lt-
nis der beiden Strahlen kann u˜ber eine ‚=2{Platte eingestellt werden. Der Probestrahl
durchla˜uft eine Jodzelle der La˜nge l = 10 cm mit temperaturstabilisiertem Seitenarm
zum Einstellen des Joddampfdrucks und wird nach Durchlaufen eines weiteren Pola-
risationsstrahlteilerwu˜rfels (PST2) auf einer breitbandigen Photodiode detektiert. Der
Pumpstrahl wird durch einen akustooptischen Modulator geschickt (AOM), der einen
Frequenzversatz pro Beugungsordnung der Strahlung von 80MHz erzeugt. Die erste Beu-
gungsordnung des AOM (ca. 50% E–zienz) wird u˜ber einen Spiegel und einen Polarisa-
tionsstrahlteilerwu˜rfel (PST2) antikollinear mit dem Probestrahl zur Deckung gebracht.
Wird wie in Abb. 4.6 der AOM nicht verwendet und stattdessen der Pumpstrahl di-
rekt antikollinear durch die Jodzelle geschickt, so entsteht ein Sa˜ttigungsspektrum wie
Abb. 4.7(b) gezeigt. In Abb. 4.7(b) wurde ein mechanischer Chopper zur Detektion des
Sa˜ttigungssignals verwendet. Durch die ungenu˜gende optische Isolation von Pump{ und
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Abbildung 4.6.: Aufbau zur antikollinearen Sa˜ttigungsspektroskopie und Frequenzstabi-
lisierung des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers. Die obere Ha˜lfte der Abbildung
stellt die Detektion der Lamb{Dips dar, der untere Teil der Abbildung zeigt die Er-
zeugung der Frequenzmodulation, die Detektion und Verarbeitung des Regelsignals.
Probestrahl als Folge der Antikollinearita˜t der Strahlen im Aufbau entsteht ein instabiler
koha˜renter Untergrund, der das Signal{zu{Rauschverha˜ltnis verschlechtert. Ein Teil der
Pumpstrahlung kann durch re°ektierende Fla˜chen und die nicht vollsta˜ndig polarisieren-
de Wirkung der Polarisationsstrahlteilerwu˜rfel (1 : 1000 laut Hersteller bei 550 nm) auf
den Detektor gelangen, wo es zu Interferenz mit dem Probestrahl kommt. Die Amplitu-
de der Sto˜rung wird von der Amplitude und Phase der Pumpstrahlung bestimmt. Das
entstehende Hintergrundsignal ha˜ngt insbesondere auch von Abstand der Komponenten
im Aufbau und von Lufturbulenzen ab und fu˜hrt zu Signalamplituden, die die gleiche
Intensita˜t, wie die zu detektierenden Sa˜ttigungssignale haben.
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Abbildung 4.7.: Sa˜ttigungsspektrum der
R(56)(32-0) in antikollinearer Anordnung.
(a) Position der einzelnen Hyperfeinkom-
ponenten, (b) Spektrum ohne Einsatz ei-
nes akustooptischen Modulators (c) Spek-
trum mit akustooptischem Modulator.
Bei Verwendung des AOM (wie in Abb.
4.6) entsteht dagegen ein untergrund-
freies Sa˜ttigungsspektrum (4.7(c)). Die
Frequenzverschiebung der Pumpstrah-
lung durch Verwendung des AOMs von
¢”AOM = 80MHz (¢!AOM = 2 ¢ … ¢
¢”AOM) bewirkt jetzt, das die Interferenz
von Pump{ und Probestrahlung als hoch-
frequentes Schwebungssignal auftritt, das
sich auf einem geeigneten Detektor durch
Wahl der Bandbreite zu Null mittelt, oder
bei frequenzselektiver Detektion durch
einen Mischer herausfa˜llt.
Allerdings haben im Bezugssystem des
Moleku˜ls mit der Geschwindigkeit vz
Pump{ und Probestrahl jetzt folgende
Frequenzen:




!probe = !(1¡ vz
c
)




c sind ! pump und ! probe
gleich. Der Lamb{Dip liegt dann aller-
dings nicht bei der Frequenz !0, sondern
ist um ! = !0 ¡ ¢! AOM2 verschoben, hier
also um 40MHz. Diese Frequenzverschie-
bung ist fu˜r die spa˜teren Experimente an
den Ramanlasersystemen nicht von Be-
deutung, da die Dopplerbreite der einzel-
nen U˜berga˜nge viel gro˜…er ist, als der durch den AOM verursachte Frequenzversatz.
Die Alternative zur Vermeidung von Interferenzen auf dem Detektor stellt die nicht ex-
akt antikollineare Anordnung von Pump{ und Probestrahlung (unter einem Winkel fi)
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dar. Dies fu˜hrt allerdings zu einer Verringerung des U˜berlagerungsvolumens zwischen
Pump{ und Probestrahl, wodurch das Signal{zu{Rauschverha˜ltnis verschlechtert wird.
Zur Kompensation mu˜ssen dann la˜ngere Absorptionszellen und gro˜…ere Laserstrahlquer-
schnitte verwendet werden. Eine Trennung von Pump{ und Probestrahl vor dem Detek-
tor fu˜hrt au…erdem zu gro˜…eren optischen Wegla˜ngen. Bei einem Strahldurchmesser von
2mm und einem Kreuzungswinkel von 1o ist minimal 1m fu˜r die Trennung der beiden
Strahlen notwendig. Der Kreuzungswinkel zwischen beiden Strahlen fu˜hrt zu einer nicht
vollsta˜ndigen Kompensation des Dopplerefiektes, die Linienbreite des zu detektierenden
U˜bergangs wird um ¢!Restdoppler … fi¢!Doppler (fu˜r kleine Winkel fi) verbreitert.
Durch den hier vorgestellten Aufbau ist es mo˜glich die einzelnen Hyperfeinu˜berga˜nge
des Jodmoleku˜ls mit hohem Signal{zu{Rauschverha˜ltnis zu detektieren. Allerdings ist
die Profllform der Lamp{Dips nicht zur Stabilisierung geeignet, da sie eine gerade Sym-
metrie bezu˜glich der Frequenzachse aufweisen und daher eine Stabilisierung auf das
Maximum der Lamb{Dips erfolgen mu˜…te. Da dieser Regelpunkt nicht stabil ist, mu˜ssen
die Signale in eine ungerade und somit fu˜r eine Regelung geeignete Symmetrie u˜berfu˜hrt
werden. Hierzu wird Frequenzmodulationsspektroskopie als Verfahren angewendet.
4.5.2. Frequenzmodulationsspektroskopie
Zur Frequenzmodulationsspektroskopie wird der experimentelle Aufbau durch einen
elektrooptischen Modulator (EOM) im Probestrahl erweitert (unterer Teil von Abb. 4.6),
bzw. es wird die bereits vorhandene Phasenmodulation des frequenzverdoppelten Nd:YAG{
Lasers verwendet. Eine Phasenmodulation des Probestrahls erzeugt einen Kamm von
Seitenba˜ndern im Frequenzabstand –”EOM zum Tra˜ger mit der Frequenz !.




Jn(fl) sin(! + n–”EOM)t+
1X
n=0
(¡1)nJn(fl) sin(! ¡ n–”EOM)t
!
(4.2)
Jn(fl) sind die Besselfunktionen der n.ten{Ordnung. fl beschreibt die maximal erzeugte
Phasenabweichung und wird auch Modulationsindex genannt. Fu˜r Modulationsindices
von fl ¿ 1, wie sie in der Praxis auftreten, vereinfacht sich Gleichung (6.5), da nur die
Besselfunktionen J0(fl) ’ 1 und J1(fl) ’ fl2 beru˜cksichtigt werden mu˜ssen. Das Spektrum
des Probestrahls besteht dann im Wesentlichen aus dem Tra˜ger der Frequenz ! und zwei
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Seitenba˜ndern bei den Frequenzen ! § –”EOM (Abb. 4.8).
Die Leistung der Seitenba˜nder ho˜herer Ordnung kann vernachla˜ssigt werden. Glei-











Die Photodiode detektiert vom Probestrahl ein Signal das proportional zum Quadrat
der elektrischen Feldsta˜rke ist. Es entha˜lt somit bei ausreichender Bandbreite des Detek-
tors die Schwebungssignale der beiden Seitenba˜nder mit dem Hauptband. An Gleichung
(4.3) sowie in Abb. 4.8 erkennt man eine Phasendifierenz der beiden Seitenba˜nder von







Abbildung 4.8.: Frequenzspektrum des
Probestrahls.
Die Schwebungssignale zwischen Seitenba˜ndern
und dem Tra˜ger interferieren bei idealer Fre-
quenzmodulation somit zu Null. Stimmt man
aber den Laser u˜ber die Resonanz einer Spek-
trallinie, wechselwirkt jeweils nur eine Fre-
quenzkomponente mit der Resonanz. Die wech-
selwirkende Frequenzkomponente wird absor-
biert (fi¡ bzw. fi+) und erfa˜hrt eine Phasenver-
schiebung (`¡, `0, `+). Die Indices ¡ und
+ stehen fu˜r unteres und oberes Seitenband,
der Index 0 fu˜r die Tra˜gerfrequenz. Durch die
Absorption eines Seitenbandes verkleinert sich
die Amplitude des entsprechenden Summanden in Gl. (4.3). Durch die Dispersion des
Mediums erfa˜hrt die transmittierte Frequenzkomponente eine Phasenverschiebung `.
Auf der Photodiode heben sich dann die Schwebungen der beiden Seitenba˜nder mit dem
Tra˜ger nicht mehr auf. Es entsteht ein Signal am Detektor bei der Modulationsfrequenz.
Das Detektorsignal wird wie in Abb. 4.6 durch einen doppelt balancierten Mischer mit
dem in der Phasenlage verschiebbaren Referenzsignal phasenempflndlich gleichgerichtet.
Aus diesem Signal ko˜nnen relativ zur Phasenlage des detektierten Signals und des Refe-
renzsignals zwei unterschiedliche Signale gewonnen werden. Das Absorptionssignal ergibt
sich aus der Difierenz der Absorption der beiden Seitenba˜nder (fi¡¡fi+), das Dispersions-
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ignal ist 900 phasenverschoben und ergibt sich aus der Difierenz der Phasenverschiebung
des Tra˜gers und den Phasenverschiebungen der beiden Seitenba˜nder (`++`¡¡2`0). Die
resultierenden Linienformen lassen sich durch Ratengleichungsmodelle oder unter Ein-
beziehung von Koha˜renzefiekten im Dichtematrixformalismus berechnen [De Voe und
Brewer 1982, Schenzle u. a. 1982]. Aus dem Ratengleichungsmodell [Schenzle u. a. 1982]



































Hierbei ist ¡ die Linienbreite des U˜bergangs und › = ! ¡ !0 die Verstimmung der La-
serfrequenz von der Resonanz.
Abbildung 4.9 zeigt fu˜r die Absorptions{ und Dispersionssignale fu˜r zwei unterschied-
liche Quotienten von Modulationsfrequenz zu Linienbreite. In Abb. 4.9(a) und 4.9(b)
ist –”EOM
¡
= 30. Man erkennt im Absorptionssignal deutlich die beiden Maxima bei ei-
ner Verstimmung von der Resonanz, die der halben Modulationsfrequenz entsprechen.
Da beim Durchstimmen der Laserfrequenz Tra˜ger und Seitenband mit der gleichen Ge-
schwindigkeitsklasse wechselwirken, erscheinen auf Grund der Dopplerverschiebung die
Seitenba˜nder im halben Seitenband{Abstand –”EOM
2
. Das Dispersionsignal zeigt auf der
Resonanz einen steilen Nulldurchgang und bei halber Modulationsfrequenz zwei Neben-
maxima mit ebenfalls steilen Nulldurchga˜ngen. Verringert man –”EOM
¡
auf einen Wert
von 3, dann liegen Tra˜ger und Seitenba˜nder in der Gro˜…enordnung der Linienbreite des
U˜bergangs und es kommt zu einer U˜berlagerung der einzelnen Frequenzanteile, wie in
Abb. 4.9(c) und 4.9(d) erkennbar. In Abb. 4.10(a) bis 4.10(b) sind die experimentell er-
haltenen Linienformen am Beispiel der Komponente a15 der R(56)(32-0) in Absorption
bzw. Dispersion dargestellt unter Verwendung der internen Modulation von 29; 1MHz,
die Abb. 4.10(c) und 4.10(d) zeigen die Signalformen unter Verwendung des EOMs mit
5; 07MHz.
Das Signal wurde mit einer Pumpleistung von 1mW und einer Leistung im Probestrahl
von 250„W aufgenommen, also einem Pump{ Probeverha˜ltnis von 1 : 4. Die Leistungs-
58
4.5. Frequenzstabilisierung des Pumplasers
dichte betra˜gt … 1; 5 mW
mm2
. Die Anpassung der experimentell erhaltenen Daten an die
theoretischen Linienformen aus Gl. (4.4) und (4.5) ergibt eine experimentelle Linien-
breite von 1; 8 MHz. Der Vergleich mit den theoretischen Daten aus der Literatur (siehe
auch Abschn. 3.3.1) ergibt folgendes: Fu˜r eine Seitenarmtemperatur von 2oC ergibt sich
ein Joddampfdruck von 5Pa, woraus sich eine Druckverbreiterung von ca. 0; 75MHz
ergibt. Unter Beru˜cksichtigung der natu˜rlichen Linienbreite des U˜bergangs von 0; 5MHz
[Vig¶ue u. a. 1981], sowie der Flugzeitverbreiterung und Justageungenauigkeiten von ca.
(a) Absorptionssignal fu˜r –”EOM=¡ = 30 (b) Dispersionssignal fu˜r –”EOM=¡ = 30
Ω
Ω
(c) Absorptionssignal fu˜r –”EOM=¡ = 3
Ω
Ω
(d) Dispersionssignal fu˜r –”EOM=¡ = 3
Abbildung 4.9.: Signalformen bei Frequenzmodulationsspektroskopie fu˜r –”EOM=¡ = 30
und –”EOM=¡ = 3.
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(a) Absorptionssignal bei 29; 1MHz











(b) Dispersionsignal bei 29; 1MHz










(c) Absorptionssignal bei 5; 07MHz










(d) Dispersionsignal bei 5; 07MHz
Abbildung 4.10.: Absorption{ und Dispersionssignal unter Verwendung der internen Mo-
dulation des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers. Modulationsfrequenz: 29; 1MHz,
Linienbreite der Resonanz 1; 8MHz, Joddampfdruck: 5Pa (Temperatur des Seiten-
arms: 2oC ). Die Punkte stellen die Messwerte dar, die durchgezogene Linie die theo-
retische Kurve nach Gl.(4.4)und (4.5), wobei nur die Signalamplitude angepa…t wurde.
0; 15MHz ergibt sich eine Gesamtlinienbreite von 1; 4MHz. Sa˜ttigungsefiekte tragen also
bei den gezeigten Spektren wesentlich zur Vebreiterung der Struktur bei. Die Abweichun-
gen der theoretischen Kurve in Abb. 4.10(b) von den Messpunkten erkla˜rt sich dadurch,
da… in den Gleichungen (4.4) und (4.5) die Lo˜sung fu˜r das Ratengleichungsmodell ange-
geben ist. Beru˜cksichtigt man koha˜rente Efiekte, so wird die Signalform leicht vera˜ndert,
60
4.5. Frequenzstabilisierung des Pumplasers
was sich insbesondere auf die Struktur in der Umgebung des halben Seitenbandabstan-
des auswirkt [Schenzle u. a. 1982].
In Abb. 4.11 sind zwei Hyperfeinstrukturspektren der R(56)(32-0) in Dispersion dar-
gestellt, wobei das Spektrum in 4.11(a) mit der internen Modulation des frequenzver-
doppelten Misers aufgenommen wurde, Abb. 4.11(b) zeigt das Spektrum unter Ver-
wendung des externen EOMs mit einer Modulationsfrequenz von 5; 07MHz. In Abb.
4.11(a) erkennt man, da… nur die einzelstehenden Komponenten a1,a10,a15 der Hyperfein-
strukturaufspaltung vollsta˜ndig aufgelo˜st werden. Die HFS{Komponenten mit Frequenz-
absta˜nden in der Gro˜…enordnung der Modulationsfrequenz ko˜nnen nicht mehr komplett
aufgelo˜st werden. Es kommt zur U˜berlagerung der einzelnen Dispersionssignale, so da…
die zentralen Nulldurchga˜nge der einzelnen HFS{Komponenten in der Frequenz verscho-
ben bzw. teilweise ausgelo˜scht werden. Eine Stabilisierung auf diese Komponenten ist
somit nicht mo˜glich. Das Spektrum mit der Modulationsfrequenz von 5; 07MHz in Abb.
4.11(b) zeigt mit Ausnahme der Komponenten a3=a4 (¢” = 0; 7MHz [Arie und Byer
1993]) alle HFS{Komponenten aufgelo˜st. Hier ist eine Stabilisierung auf alle Komponen-
ten mo˜glich.
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(a) Modulationsfrequenz 29; 1MHz














a5a2 a11 a14-a6 a9-
(b) Modulationsfrequenz 5; 07MHz
Abbildung 4.11.: Hyperfeinstrukturspektrum der R(56)(32-0) aufgenommen in Disper-
sion mit der internen Modulation des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers und mit
externer Modulation durch einen EOM. Der Joddampfdruck betrug 5 Pa (2–C Sei-
tenarmtemperatur).
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4.5.3. Ergebnisse der Stabilisierung
Die im vorherigen Abschnitt beschriebene Frequenzmodulationsspektroskopie an der
Jod{Hyperfeinstruktur liefert bei den Absorptions{ und Dispersionssignalen eine Struk-
tur, die zur Stabilisierung des Lasers geeignet ist. Beide Signalformen haben ungera-
de Symmetrie und einen Nulldurchgang an der Resonanzstelle !0 und somit kann aus
dem Vorzeichen des Signals die Richtung der Frequenzabweichung gewonnen werden.
Wegen der hohen Flankensteilheit des Dispersionsignals im zentralen Nulldurchgang
wird das Dispersionsignal verwendet. Im Experiment wird deshalb der Aufbau in Abb.
4.6 um einen Proportional{Integral{Difierential{Regler (PID{Regler, [Lutz und Wendt
1998]) erweitert. Das Dispersionsignal wird als Fehlersignal an den Eingang des PID{
Reglers und das Ausgangsignal des PID{Reglers (das Regelsignal) wird u˜ber einen Hoch-
spannungsversta˜rker (HV) an den Piezokristall des Miser{Kristalls gegeben. Zur Sta-
bilisierung des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers hat sich folgende Vorgehensweise
bewa˜hrt. Zuna˜chst fa˜hrt man die gewu˜nschte dopplerverbreiterte Absorptionslinie durch
manuelles Einstellen der Temperatur (siehe Abschnitt 4.2) des Miser{Kristall am ent-
sprechenden Temperaturregler an, die Spannung am Piezokristall stellt man auf einen
mittleren Wert. Dann stimmt man durch Anlegen einer stabilen Spannung (z.B. durch
den D/A{Wandler einer Me…datenerfassung) an den Modulationseingang des Tempera-
turreglers die Frequenz auf die gewu˜nschte Hyperfeinkomponente. Durch Vera˜nderung
der angelegten Piezospannung wird die feine Frequenzabstimmung des Lasers vorge-
nommen und beim Erreichen des zentralen Nulldurchgangs des Dispersionsignals die
Versta˜rkung des Proportionalanteils am PID{Regler langsam eingeschaltet. Der Laser ist
somit auf die Hyperfeinkomponente stabilisiert. Bei stabilisiertem Laser werden dann die
Regelparameter fu˜r die einzelnen Regelanteile optimiert. Die Versta˜rkung der Ru˜ckkopp-
lung wird dabei so gewa˜hlt, da… gerade keine Regelschwingungen im Ru˜ckkoppelkreis
auftreten. Die Frequenz der Regelschwingung ist ein Ma… fu˜r die Regelbandbreite des
Ru˜ckkoppelkreises und liegt bei 250Hz. Oberhalb dieser Frequenz werden Sto˜rungen der
Laserfrequenz nicht mehr unterdru˜ckt. Die Regelbandbreite ist bei der hier verwendeten
Art der Stabilisierung der Laserfrequenz durch den auf den Miser{Kristall aufgebrach-
ten Piezokristall limitiert. Der Tiefpa…{Charakter des Lock{In, sowie die verwendeten
Zeitkonstanten des Reglers beschra˜nken nicht die Bandbreite der Regelung. Detailier-
te Untersuchungen von Frequenz{ und Phasengang wurden nicht durchgefu˜hrt, da dies
den Einsatz eines Netzwerkanalysators erfordert. Die P{, I{ und D{Anteile werden un-
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ter Beobachtung des Regelsignals iterativ optimiert. Zur Beurteilung der erreichten Fre-
quenzstabilita˜t wurde das Ausgangssignal des Lock{In{Versta˜rkers bei geschlossenem
Regelkreis aufgezeichnet und in Frequenzschwankungen umgerechnet.
In Abb. 4.12(a) ist das Frequenzrauschen bei geschlossenem Regelkreis fu˜r einen Zeit-
raum von einer Stunde dargestellt. Die Me…punkte wurden alle 10ms aufgenommen. Die
Messung des Frequenzrauschens ergibt fu˜r den Zeitraum von einer Stunde eine Stan-
dardabweichung von ¾ = ¢” = 150Hz, wobei die maximale Frequenzabweichung 750Hz
betrug. Rechnet man diese Frequenzschwankungen in die relative Stabilita˜t bei einer
Tra˜gerfrequenz von ” = 563; 7THz um, so erha˜lt man ¢”
”
’ 3 ¢ 10¡13. Die umgerechnete
Frequenzexkursion bei geschlossenem Regelkreis liegt deutlich unter 1 kHz und ist mehr
als ausreichend fu˜r die spa˜ter vorgestellten Untersuchungen an den Ramanlasersystemen
in Kap. 6.
Konkrete Aussagen u˜ber die erreichte absolute Frequenzstabilita˜t lassen sich allerdings



















(a) Frequenzrauschen bei ge-
schlossenem Regelkreis.



















(b) Piezospannung bei ge-
schlossenem Regelkreis.
Abbildung 4.12.: Frequenzrauschen und Regelsignal bei geschlossener Regelschleife.
nur durch Vergleich mit einer hochstabilen Referenz, z.B. einer Cavity hoher Gu˜te oder
durch Aufbau eines weiteren iodstabilisierten frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers und
Messung der Beatfrequenz zwischen beiden Systemen machen. Die hier vorgestellte Mes-
sung trifit eine Aussage u˜ber die Qualita˜t der Regelschleife. Driften und Ofisets des
Nullpunktes ko˜nnen bei geschlossener Regelschleife nicht detektiert werden. Allerdings
wurden einige bekannte und detektierbare frequenzverschiebende Efiekte sorgfa˜ltig u˜ber-
pru˜ft und wenn mo˜glich unterdru˜ckt. Durch die Stabilisierung der Temperatur des Sei-
tenarms auf besser als 10mK [Richling 1990] und eine stabile Raumtemperatur wird die
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Druckverschiebung der Hyperfeinstrukturu˜berga˜nge von etwa 5 kHz/Pa [Bodermann
1998] auf Werte von weniger als 1Hz verringert (angenommene Seitenarmtemperatur:
2o C). Ein weiterer frequenzverschiebender Efiekt tritt durch die AC{Stark Verschiebung
[Autler und Townes 1955, Townes und Schawlow 1975] auf und wurde von Bord¶e u. a.
[1979] an der Hyperfeinstruktur des Jodmoleku˜ls nachgewiesen. Die Frequenzverschie-
bung wurde in [Bord¶e u. a. 1979] fu˜r Komponenten der P(13)/R(15)(43-0) zu 5 kHz bei
1mW/mm2 (Pump-Probe-Verha˜ltnis 1 : 5, Strahldurchmesser 2mm) bestimmt. In einer
aktuelleren Arbeit bestimmte Braxmaier [1997] die Verschiebung von Komponenten der
R(56)(32-0)3 mit 50 kHzp
mW
bei Strahldurchmessern von 1mm und einem Verha˜ltnis von
Pump{ und Probestahl von 1 : 3. Die Position des zentralen Nulldurchgangs der Hyper-
feinkomponenten durch die AC{Stark Shift ist somit empflndlich von der eingestrahlten
Pumpleistung abha˜ngig. Eine A˜nderung der eingestrahlten Leistung von 10„W bei in
diesem Aufbau verwendeten Strahldurchmessern von 2mm bewirkt eine Frequenza˜nde-
rung von … 1; 5 kHz, was fu˜r den Fall dieser Arbeit eine Amplitudenstabilita˜t des Laser-
systems von 1% voraussetzt. Deshalb ist bei den Stabilita˜tsmessungen auf eine optimale
Einstellung der Verdopplerregelung und damit auf eine stabile Ausgangsleistung geach-
tet worden. Die Regelung erreichte eine Amplitudenstabilita˜t der Ausgangsleistung von
ca. 1% und ist damit vermutlich der limitierende Faktor fu˜r die Stabilita˜t der Absolut-
frequenz im derzeit verwendeten Aufbau. Als weitere Quelle fu˜r Unsicherheiten in der
Frequenzstabilisierung mu… der AOM betrachtet werden. Der Pumpstrahl wird durch
den AOM mit einer festen Frequenz an{ und ausgeschaltet. Das Verha˜ltnis von ein{ zu
ausgeschalteten Zeiten betra˜gt idealerweise 50% und wird als Duty{Cycle bezeichnet.
Weicht der Duty{Cycle von diesem Wert ab, so resultiert daraus ein Ofiset am Ausgang
des Lock{In. Variert der Duty{Cycle, so treten am Lock{In{Ausgang variierende Ofi-
sets auf. Um dies zu u˜berpru˜fen, wurde das Licht aus der 1. Beugungsordnung des AOM
auf eine Photodiode gegeben und vom Lock{In heruntergemischt. Es konnten dabei u˜ber
Zeitra˜ume von Stunden weder Ofisets noch Schwankungen des Lock{In{Signals gemessen
werden. Desweiteren ko˜nnen A˜nderungen der AOM{Frequenz zu einer Verschiebung des
zentralen Nulldurchgangs der Hyperfeinstrukturkomponenten fu˜hren. Laut Datenblatt
der AOM{Leistungsendstufe sollte die Zeitbasis des integrierten Oszillators bei einer
Tra˜gerfrequenz von 80 MHz um nicht mehr als 10Hz schwanken. Die Auswirkungen auf
die Position des zentralen Nulldurchgangs der Hyperfeinstrukturkomponenten halbiert
3Die Werte von [Bord¶e u. a. 1979] und [Braxmaier 1997] sind wegen unterschiedlicher molekularer
Parameter (z.B. Dipolmoment) nicht unmittelbar vergleichbar.
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sich bedingt durch den Aufbau und ergibt daher einen Wert von 5Hz. Diese Unsicher-
heit der Frequenzposition lie…e sich durch Einsatz einer besseren externen Zeitbasis leicht
verringern. Als letzte Ursache fu˜r Frequenzinstabilita˜ten ist der EOM zu nennen. Ne-
ben der gewu˜nschten Phasenmodulation der Probestrahlung verursacht ein EOM auch
immer parasita˜re Amplitudenmodulation (RAM= Residual Amplitude Modulation) des
Lichtes, dessen Sta˜rke empflndlich von der Eingangspolarisation des Lichtes abha˜ngt
und zu Ofisets am Lock{In{Ausgang fu˜hrt. Zur Minimierung der Amplitudenmodula-
tion wurde das Amplitudenspektrum der Probestrahlung hinter dem EOM mit einem
Spektrum{Analysator gemessen und die Kombination aus Polarisationsstrahlteiler und
EOM (Abb. 4.6) auf minimale Amplitudenmodulation justiert. Auf kurzen Zeitskalen
kann daher die Amplitudenmodulation des EOM vernachla˜ssigt werden. Systematische
Aussagen zu den Auswirkungen dieser Efiekte lassen sich allerdings nur durch Vergleich
mit einer weiteren Referenz mit vergleichbarer Stabilita˜t machen. Den limitierenden
Faktor in der Stabilita˜t auf ku˜rzeren Zeitskalen stellt die Leistungsstabilita˜t des fre-
quenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers dar, auf la˜ngeren Zeitskalen (mehrere Stunden bis
Tage) wird die parasita˜re Amplitudenmodulation des EOMs zu Driften des zentralen
Nulldurchgangs der Hyperfeinstrukturkomponenten fu˜hren.
In Abb. 4.12(b) ist die am Piezokristall anliegende Regelspannung dargestellt. In
der Abbildung erkennt man ein periodisches Schwanken der Regelspannung mit einer
Amplitude von ca. 18V (=^18MHz) und einer Periodendauer von 12Minuten, die auf
die Schwankungen der Temperatur des Miserkristalls zuru˜ckzufu˜hren sind. Fu˜hrt man
diese Schwankungen ausschlie…lich auf Temperaturschwankungen zuru˜ck, so ergibt sich
hieraus eine Schwankungsbreite der Temperatur am Miserkristall von 2; 5mK. Deswei-
teren erkennt man in Abb. 4.12(b) eine U˜berlagerung der periodischen Schwankungen
mit einer linearen Drift der Regelspannung zu ho˜heren Spannungswerten. Der Efiekt,
da… zu ho˜heren Spannungen nachgeregelt werden mu…, ist bei allen Stabilita˜tsmessun-
gen in vergleichbarer Weise aufgetreten. Hierbei handelt es sich vermutlich um eine
Ermu˜dung des Piezokristalls bei einer konstant anliegenden Spannung, wie sie bei na-
hezu allen Piezotypen zu beobachten ist. Die in Abb. 4.12 dargestellte Messung wurde
nach einer Warmlaufzeit des Lasers von 8 Stunden an einem Wochenende vorgenommen.
Unter diesen Bedingungen la˜…t sich das System etwa 5¡ 6 Stunden nur durch Regelung
der Piezospannung auf eine Hyperfeinkomponente stabilisieren. Fu˜r die Stabilisierung
auf la˜ngeren Zeitskalen mu… dann die Temperaturregelung des Miserkristalls zur Rege-
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lung von langsamen Driften des Lasersystems mit einbezogen werden. Als alternatives
Frequenzstellelement, das auch fu˜r schnelle Regelungen mit hoher Bandbreite geeignet
ist, kann der Diodenstrom der Pumpdioden verwendet werden, da ein unmittelbarer
Zusammenhang zwischen Diodenstrom und Ausgangsfrequenz des Misers besteht. Die
Stabilisierung des Lasers nach einer kurzen Warmlaufzeit und wa˜hrend des normalen
Laborbetriebs beschra˜nkt die Stabilisierungszeit wegen gro˜…erer Schwankungen des Sy-
stems (ho˜here Drift der Temperatur, akustische Sto˜rungen) auf etwa eine Stunde.
Zur Einordnung des in dieser Arbeit vorgestellten Experimentes sind in Tabelle 4.3 einige
Experimente zur Stabilisierung von frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasern aufgelistet.
Es handelt sich bei den in Tab. 4.3 aufgefu˜hrten Experimenten um Doppelaufbauten,
wodurch ein direkter Vergleich der beiden stabilisierten Laser durch Za˜hlen der Difie-
renzfrequenz (Beat{Messung) der Laserfelder mo˜glich wird. Ye u. a. [1997] haben einen
jodstabilisierten Nd:YAG{Laser mit einem auf C2HD stabilisierten Nd:YAG{Laser bei
1064 nm verglichen. Als Ma… fu˜r die Stabilita˜t wird die Allan{Varianz [Allan 1966] ¾(¿)
angegeben. Sie ist ein Ma… fu˜r mittlere Frequenzabweichung ¾ von zwei Oszillatoren
in zwei direkt aufeinanderfolgenden Me…intervallen der La˜nge ¿ und ist in der dritten
Spalte von Tab. 4.3 angegeben. Derzeit werden mit jodstabilisierten Nd:YAG{Lasern
bei einer Zellla˜nge von 1; 2m und Seitenarmtemperaturen von ¡20o C Stabilita˜ten von
¾(100s) = 6; 5 ¢ 10¡15 [Ye u. a. 1999] erreicht. Der in dieser Arbeit vorgestellte Aufbau
du˜rfte eine Frequenzstabilita˜t erreichen, die in der Gro˜…enordnung der Stabilita˜ten von
Arie und Byer [1993] und Galzerano u. a. [1999] liegt, da die experimentellen Daten und
verwendeten Gera˜te etwa vergleichbar sind.
Die hohe Stabilita˜t der Lasersysteme, die in den Arbeiten von [Eickhofi und Hall 1995,
Referenz Vergleich Allan Varianz ¾(¿) Me…{ Zellla˜nge Seiten{
dauer armtemp.
[Arie und Byer 1993] I2=I2 2; 3 ¢ 10¡13(32s) 1h 0; 1m +20o C
[Eickhofi und Hall 1995] I2=I2 6; 5 ¢ 10¡14(100s) ? 1; 2m ¡20o C
[Ye u. a. 1997] I2=C2HD 1; 0 ¢ 10¡14(800s) 2h 1; 2m ¡20o C
[Galzerano u. a. 1999] I2=I2 8 ¢ 10¡14(100s) 0; 5h 0; 5m ¡15o C
[Ye u. a. 1999] I2=I2 6; 5 ¢ 10¡15(100s) 1; 6h 1; 2m ¡20o C
Tabelle 4.3.: Vergleich der bislang erreichten Stabilita˜ten von jodstabilisierten frequenz-
verdoppelten Nd:YAG{Lasern.
Ye u. a. 1997; 1999] berichtet wird, unterscheidet sich in der erreichten Stabilita˜t deutlich
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von den beiden anderen Experimenten in Tab. 4.3. Die hohe Stabilita˜t der Lasersyste-
me wird durch erho˜hten experimentellen Aufwand erreicht. So wird in den Arbeiten
von Eickhofi und Hall [1995], Ye u. a. [1997; 1999] (alle Arbeiten wurden in der Grup-
pe von J.L. Hall durchgefu˜hrt) die Verdopplung der Grundwelle des Nd:YAG{Lasers in
Ringresonatoren durchgefu˜hrt, wodurch eine bessere Amplitudenstabilita˜t als in Steh-
wellenresonatoren erreicht wird. Zusa˜tzlich wird die Ausgangsamplitude der stabilisier-
ten Strahlung noch aktiv geregelt. Zur schnellen Frequenzkontrolle wird teilweise nicht
das Lasersystem direkt in der Frequenz korrigiert. Die schnellen Fluktuationen werden
durch Regelung eines externen AOM’s vorgenommen. Der Einsatz sehr langer Jodzel-
len ermo˜glicht niedrige Dampfdru˜cke bei dennoch hohem Signal{zu{Rausch{Verha˜ltnis,
wodurch eine niedrige Modulationsfrequenz fu˜r die Frequenzmodulationsspektroskopie
mo˜glich wird. Dadurch kann die Flankensteilheit des Dispersionsignals um mindestens
eine Gro˜…enordnung erho˜ht werden, was zu einer deutlich verbesserten Frequenzdiskri-
minierung fu˜hrt.
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Nach der Einfu˜hrung in die Theorie der Ramanlaser in Kapitel 2 werden jetzt die
theoretischen Aspekte zur Theorie der Ramanlaser vertieft dargestellt. Zur Beschrei-
bung der Ramanlaser wird der Dichtematrixformalismus fu˜r das ⁄{fo˜rmige Dreiniveau{
Laserschema verwendet. Eine vollsta˜ndige Beschreibung der Ramanlaser im Dichte-
matrixformalismus wurde erstmals von Wellegehausen [1979] durchgefu˜hrt. Um einen
quantitativen Vergleich zwischen der Theorie und den experimentellen Ergebnissen zu
ermo˜glichen, war es jedoch notwendig, den in Wellegehausen [1979] vorgestellten Forma-
lismus zu erweitern. Insbesondere wurde die Hyperfeinstrukturaufspaltung des Pump{
und Ramanu˜bergangs, die Propagation und Absorption der Pumpstrahlung im Medium
beru˜cksichtigt. Die im folgenden verwendeten Schreibweisen sind aus der Vero˜fientli-
chung von Wellegehausen [1979] u˜bernommen worden. In diesem Abschnitt wird der
allgemeine Ausdruck des Versta˜rkungskoe–zienten eingefu˜hrt und an Beispielen das
Verhalten der einzelnen Versta˜rkungsbeitra˜ge diskutiert. Anschlie…end werden die Aus-
wirkungen der Hyperfeinstrukturaufspaltung des Pump{ und Ramanu˜bergangs auf die
Struktur des Ramanlaserspektrums besprochen. Um quantitative Aussagen u˜ber die
Gro˜…e der zu erwartenden Versta˜rkungskoe–zienten machen zu ko˜nnen, wird nachfol-
gend ein Ausdruck fu˜r die makroskopische Versta˜rkung angegeben. Wegen der gro…en
Absorption im Medium mu… bei der Bestimmung der makroskopische Versta˜rkung die
z{Abha˜ngigkeit der Pumpstrahlung beru˜cksichtigt werden. Daher wird am Ende dieses
Kapitels die Propagation der Pumpstrahlung durch das Medium und die dadurch re-
sultierende Absorption diskutiert. Mit Hilfe des vorgestellten Formalismus wurden zur
Beschreibung der Pumpabsorption und der makroskopischen Versta˜rkung Rechenpro-
gramme entwickelt, die quantitative Aussagen zu Form und Gro˜…e der Versta˜rkungspro-
flle ermo˜glichen.
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5.1. Ramanversta˜rkungskoe–zient
Die Berechnung der Ramanversta˜rkung in diesem Abschnitt erfolgt mit Hilfe des Dichte-
matrixformalismus. Die Herleitung des Versta˜rkungskoe–zienten folgt im wesentlichen
den Ausfu˜hrungen von [Wellegehausen 1979] und ist wegen der Komplexita˜t der Her-
leitung ausfu˜hrlich und mit einigen weitergehenden Umformungen fu˜r den allgemeinen
Fall und den Fall der Kleinsignalversta˜rkung bei koha˜rentem Pumpfeld im Anhang A
dargestellt. In diesem Abschnitt soll auf Details der Herleitung verzichtet und sofort das
Ergebnis vorgestellt und diskutiert werden.


















Dabei sind die einzelnen Faktoren des doppler{verbreiterte Versta˜rkungskoe–ezienten
gegeben durch:












jP13j2 (°1 + °3)
(5.5)
integrierte Linienformfkt.:
























Pumpverstimmung: T = ¡›p + kpv
Ramanverstimmung: R = ¡›p + ›d + v(kp ¡ "kd)






















Abbildung 5.1.: Darstellung des verwendeten Dreiniveau{Lambdaschema inklusive aller
strahlenden und strahlungslosen Relaxationen. Aij: spontane Emissionsrate fu˜r den
U˜bergang i ! j, °i: Zerfall der Besetzungsdichte aus dem Energieniveau jii durch
strahlende und nicht strahlende Zerfa˜lle.
Z und Q aus Gleichung (5.6) und (5.7) ergeben sich dabei zu:
Z = RS + P° + °12°23
Q = R°23 ¡ S°12
Der Wert von ° ergibt sich aus den einzelnen Relaxationsraten der Zusta˜nde zu: ° =
°13°1°3= (2°1 + °3). ›p;d gibt die Verstimmung von Pump{ bzw. Ramanlaser von der
jeweiligen molekularen Resonanz an.
›p;d = !p;d ¡ !31;32
kp bzw. kd sind die entsprechenden Wellenvektoren kp;d =
!p;d
c
fu˜r den Pump- bzw.
Ramanlaseru˜bergang. Die einzelnen Raten kann man Abb. 5.1 entnehmen. A32 ist die
spontane Emissionsrate fu˜r den U˜bergang zwischen den Energieniveaus j3i ! j2i. Die
Relaxationsprozesse sind durch die im Anhang deflnierte Matrix (Gl. A.14) vollsta˜ndig
beschrieben. °i ist der Zerfall der Besetzungsdichte aus dem Energieniveau jii durch
strahlende und nicht strahlende Zerfa˜lle, wobei fu˜r harte Sto˜…e gilt: °ij = (°i + °j) =2.









wobei °di;j die jeweilige Sto…rate fu˜r phasena˜ndernde Sto˜…e ist. Die Relaxationsraten fu˜r
die einzelnen Niveaus wurden bereits in Abschnitt 3.3.1 diskutiert. vm ist die wahr-
scheinlichste thermische Geschwindigkeit, die sich aus der Boltzmannverteilung ergibt.
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" beschreibt die Richtung der Ramanlaserstrahlung relativ zur Richtung der Pumpla-
serstrahlung. Fu˜r " = 1 laufen beide Strahlungsfelder kollinear zueinander, fu˜r " = ¡1
propagieren Pump{ und Ramanlaserfeld antikollinear.
Die Grundzustandsbesetzung n1 ergibt sich aus der Anzahl der Moleku˜le im betrachteten






















Hierbei ist vi die Vibrationsquantenzahl und J die Rotationsquantenzahl. !e ist die
Vibrationskonstante (!e = 21452m
¡1) und B die Rotationskonstante (B = 3:737m¡1)
[Gerstenkorn und Luc 1985]. Die Integrale F und G sind die eigentlichen Linienformfunk-
tionen des Versta˜rkungskoe–zienten fid. F beschreibt den Einphotonen{(Inversions{){
Anteil und G den Zweiphotonen{(Raman){Anteil des Prozesses (detaillierte Erla˜ute-
rungen flndet man im Anhang A). Analytische Lo˜sungen fu˜r diese Integrale sind nicht
einfach, aber mo˜glich fu˜r den Fall, da… die Halbwertsbreite der Lorentzfunktion in Gl.
(5.2) bedeutend kleiner ist als die Halbwertsbreite des Dopplerproflls. Dann kann die
Gau…funktion als einhu˜llende Funktion der Form exp(¡ (›p=kpvm)2) angenommen und
vor das Integral gezogen werden [Wellegehausen 1979, Letokhov und Chebotaev 1960,
Skribanowitz u. a. 1971]. Fu˜r die in den Experimenten vorliegenden Parameter ist diese
Bedingung nicht erfu˜llt. Die Gau…funktion wurde in die Berechnung mit einbezogen und
die Funktionen F und G wurden numerisch integriert.







und ist im Allgemeinen stark richtungsabha˜ngig. Dieser Sachverhalt wurde bereits in
Abs. 2.2 fu˜r die Richtung kollinear (" = 1) und antikollinear (" = ¡1) zur Pumpstrah-
lung anschaulich diskutiert. Die Richtungsabha˜ngigkeit der Versta˜rkung fu˜hrt zu deutlich
unterschiedlichen Beitra˜gen der einzelnen Versta˜rkungsmechanismen. Zur Veranschauli-
chung soll zuna˜chst die Form der Versta˜rkungsproflle kurz diskutiert werden. In Abb. 5.2
sind einige Versta˜rkungsproflle fu˜r den Fall kd=kp = 0; 65 (entspricht bei einer Pumpfre-
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quenz von 18:788 cm¡1 (… 532; 25 nm) einer Ramanlaserfrequenz von 12:800 cm¡1(…
781; 25 nm)) dargestellt. Fu˜r die Berechnungen wurde °1 = °2 … 5MHz und °3 …
20MHz gesetzt, was einer Betriebstemperatur der Jodzelle von etwa 305K entspricht.
Die Graphiken sind nach Inversionsversta˜rkung (G = 0), Ramanversta˜rkung (F = 0)
und resultierender Gesamtversta˜rkung aufgeteilt. Der obere Teil von Abb. 5.2 zeigt die
Versta˜rkungsproflle in Vorwa˜rtsrichtung, der untere Teil die Proflle in Ru˜ckwa˜rtsrich-
tung. Positive Werte in den Graflken geben Versta˜rkung an, negative Absorption. In den
Abbildungen wurde der Pumpparameter im Bereich von P = 0; 01 bis P = 100 variert.
In Vorwa˜rtsrichtung wirkt bei kleinen Pumpparametern sowohl der Inversions{ als auch
Ramananteil der Versta˜rkung absorptiv. Bei gro˜…er werdenden Pumpparametern geht
der Inversionsanteil in reine Versta˜rkung u˜ber und spaltet schlie…lich in 2 Proflle auf. Der
Ramananteil der Versta˜rkung in Vorwa˜rtsrichtung zeigt bei geringen Ramanverstimmun-
gen ein a˜hnliches Verhalten, an den Ra˜ndern des Proflls wird die Versta˜rkung negativ
und geht somit in Absorption u˜ber. Die Ramanversta˜rkung ist wegen der ho˜heren Re-
laxationsrate °3 (gegenu˜ber °1) bei einem Pumpparameter von P = 1 um den Faktor 4
gro˜…er. Die Aufspaltung der Proflle ist auf den AC{Stark{Efiekt zuru˜ckzufu˜hren. Es han-
delt sich hierbei um eine echte Aufspaltung des Niveaus durch den Ein°u… eines starken
oszillierenden elektromagnetischen Feldes [Autler und Townes 1955]. In Ru˜ckwa˜rtsrich-
tung beobachtet man ein anderes Verhalten. Die Inversionsversta˜rkung in Ru˜ckwa˜rts-
richtung fu˜hrt bei entsprechend gro…en Pumpparametern u˜ber den gesamten Verstim-
mungsbereich zu Versta˜rkung. Wegen des gro˜…eren Ein°u…es des Dopplerefiektes spaltet
die Inversionsversta˜rkung in Ru˜ckwa˜rtsrichtung nicht auf, was aber fu˜r P À 1 zu einer
geringeren Inversionsversta˜rkung als in Vorwa˜rtsrichtung fu˜hrt. Die Ramanversta˜rkung
in Ru˜ckwa˜rtsrichtung zeigt bei kleinen Ramanverstimmungen ein absorptives Verhal-
ten, das an den Ra˜ndern des Proflls in eine vernachla˜ssigbare Versta˜rkung u˜bergeht. Die
Breite des Ramanversta˜rkungsproflls in Ru˜ckwa˜rtsrichtung ist deutlich gro˜…er als das
entsprechende Ramanversta˜rkungsprofll in Vorwa˜rtsrichtung. Bei einem Pumpparame-
ter von P = 1 ist das Verha˜ltnis der Breite von Ramanversta˜rkung in Ru˜ckwa˜rtsrichtung
zu Ramanversta˜rkung in Vorwa˜rtsrichtung 35MHz
10MHz
= 3; 5. Fu˜r die Gesamtversta˜rkung des
Ramanlasers ergibt sich hier eine 5{mal gro˜…ere Versta˜rkung in Vorwa˜rtsrichtung als in
Ru˜ckwa˜rtsrichtung, auch die Halbwertbreiten der Gesamtversta˜rkungsproflle unterschei-

























































































































































































































Abbildung 5.2.: Beispiele fu˜r Ramanversta˜rkungsproflle bei resonanter Einstrahlung der Pumpstrahlung (›p = 0): Der
obere Teil der Abbildung zeigt die Versta˜rkung in Vorwa˜rtsrichtung, der untere Teil die Versta˜rkung in Ru˜ckwa˜rts-
richtung fu˜r kd=kp = 0; 65; °1 = °2 = 5MHz; °3 = 20MHz; die Kurven stellen die Proflle fu˜r folgende Pumpparameter
dar: (a)P = 0; 01,(b)P = 0; 1,(c)P = 1,(d)P = 10,(e)P = 100.
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5.1.1. Ein°u… der Hyperfeinstruktur
Da das Jodmoleku˜l eine ausgepra˜gte Hyperfeinstrukturaufspaltung zeigt (siehe auch
Abb. 4.11), die gro˜…er als die Dopplerbreite der einzelnen Hyperfeinu˜berga˜nge ist, mu…
in die Berechnung der Versta˜rkungsproflle die Aufspaltung der Niveaus durch die Hyper-
feinstruktur mit einbezogen werden.










w '31 32w '
w 31 w 32
Abbildung 5.3.: Energieniveauschema unter Beru˜cksichtigung einer benachbarten HFS{
Komponente: !31 = E(j3i)¡E(j1i); !32 = E(j3i)¡E(j2i); !031 = !31 +¢E3 ¡¢E1;
!032 = !32 +¢E3 ¡¢E2
aus ist abha˜ngig von den Rotations{ und Vibrationsquantenzahlen. Eine genaue Be-
schreibung der Abha˜ngigkeit flndet man in [Vig¶ue u. a. 1981] und [Bodermann 1998].
Die Rotationsquantenzahl zwischen j1i und j2i a˜ndert sich beim Ramanu˜bergang um
¢J = §2. Da die A˜nderung der Aufspaltung im Grund{ wie auch im angeregten Zu-
stand nur schwach von J abha˜ngt, treten durch A˜nderung der Rotationsquantenzahl
nur geringe A˜nderungen der Aufspaltung auf. Das Endniveau j2i kann allerdings einen
weiten Bereich von Vibrationsniveaus u˜berstreichen, so da… sich deutliche A˜nderungen
der Hyperfeinstruktur durch die A˜nderung der Quadrupolwechselwirkung (Details zu
den Ursachen in [Vig¶ue u. a. 1981, Bacis u. a. 1980, Bodermann 1998]) ergeben ko˜nnen.
Die Hyperfeinstrukturaufspaltung ist fu˜r niedrige Vibrationsniveaus im Grundzustand
gro˜…tenteils durch Sa˜ttigungsspektroskopie thermisch besetzter Niveaus bis in den nahen
75
5. Ramanlasertheorie und Simulation
Infrarotbereich (0 < v00 < 16) pra˜zise vermessen und kann durch einen Satz von Parame-
tern mit Unsicherheiten von… 100 kHz beschrieben werden [Bodermann 1998]. Fu˜r ho˜her
gelegene Vibrationsniveaus im Grundzustand (v00 ‚ 20) liegt nur eine Vero˜fientlichung
zur Bestimmung der Hyperfeinstrukturaufspaltung fu˜r 20 < v00 < 106 vor [Bacis u. a.
1980], die Parameter beschreiben die Aufspaltung mit einer Genauigkeit von … 1MHz,
da die Hyperfeinstrukturaufspaltung nur aus den Linienformen von Fluoreszenzprogres-
sionen bestimmt wurde. Durch die in [Bacis u. a. 1980] vero˜fientlichten Daten la˜…t sich
die Hyperfeinstrukturaufspaltung berechnen. Die A˜nderung der Hyperfeinstrukturauf-
spaltung soll am Beispiel des Pumpu˜bergangs R(56)(32-0) erla˜utert werden: Fu˜r den
U˜bergang R(56)(32-15) z.B. ergibt sich gegenu˜ber dem Pumpu˜bergang eine A˜nderung
der Gesamtaufspaltung zwischen der ersten und letzten Hyperfeinstrukturkomponente
von … 4MHz, die A˜nderung der Aufspaltung wa˜chst allerdings mit steigendem v00 und
erreicht bei v00 = 31 bereits einen Wert von … 30MHz, der nicht mehr vernachla˜ssigt
werden und in den spa˜teren Messungen auch beobachtbar sein sollte.
Desweiteren ist zu beachten, da… durch die Auswahlregel ¢F = ¢J die einzelnen Hyper-
feinstrukturu˜berga˜nge keine gemeinsamen oberen und unteren Niveaus haben. Die ein-
zelnen Hyperfeinstrukturu˜berga˜nge ko˜nnen also getrennt voneinander betrachtet wer-
den, wodurch die Analyse des Systems erheblich vereinfacht wird [Ha˜nsch u. a. 1971].
Strahlt man ein Pumpfeld !p resonant auf dem U˜bergang !31 ein, so wird das entstehen-
de Ramanfeld !d mit der Frequenz !d = !32 auf dem U˜bergang j3i ! j2i erzeugt. Ein
benachbarter HFS{U˜bergang (j10i ! j30i) mit der Energiedifierenz ¢E3¡¢E1 wird nun
nichtresonant angeregt (!031 = !31+
1
~(¢E3¡¢E1)). Durch die Dopplerverschiebung sind
Moleku˜le mit der Geschwindigkeit v0 6= 0 mit der Pumpfrequenz resonant. Die erzeugte
Ramanfrequenz auf dem U˜bergang j30i ! j20i fu˜r v = 0 ist !032 = !32 + 1~(¢E3 ¡¢E2).











(¢E3 ¡¢E2) + "1~
kd
kp
(¢E1 ¡¢E3) : (5.13)
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Vernachla˜ssigt man die A˜nderung der Hyperfeinstrukturaufspaltung zwischen den Nive-
aus j1i und j2i, ergibt sich eine einfachere Beziehung:








Fu˜r die Vorwa˜rtsrichtung von !0d kommt es somit zu einer Verringerung der Hyperfein-
aufspaltung (¢E3¡¢E2) um der Faktor (1¡ kdkp ), entgegen der Pumprichtung wird das
abgestrahlte Ramanfeld u˜ber einen gro˜…eren Frequenzbereich gestreckt. Betrachtet man
nun die Difierenz ¢!R = !
0







(¢E3 ¡¢E2) + "1~
kd
kp
(¢E1 ¡¢E3) : (5.15)
Vernachla˜ssigt man hier auch wieder die A˜nderung der Hyperfeinstrukturaufspaltung,
so erha˜lt man






Die Frequenzabsta˜nde in Vorwa˜rtsrichtung verringern sich somit um den Fakor (1¡"kd
kp
),
in Ru˜ckwa˜rtsrichtung (" = ¡1) werden die HFS{Komponenten u˜ber einen weiten Fre-
quenzbereich verteilt. Dieser Sachverhalt ist in Abb. 5.4(a) fu˜r den Fall ¢E1 = ¢E2
dargestellt. Als Pumpu˜bergang wird die erste HFS{Komponente der R(56)(32-0) ange-
nommen. Dargestellt ist jeweils die Frequenzdifierenz ¢!R der Ramanu˜berga˜nge im Be-
zug auf die erste HFS{Komponente. In Vorwa˜rtsrichtung kommt es fu˜r den Fall kd … kp
zu einer starken U˜berlagerung der einzelnen Proflle. Bei kd
kp
… 0; 96 ist die Aufspaltung
zwischen der ersten und letzten Hyperfeinkomponente nur 35MHz, bei kd
kp
… 0; 70 betra˜gt
die Aufspaltung ¢!R bereits 265MHz, so da… hier die eng benachbarten Komponenten
a2 und a3 auf dem Ramanu˜bergang trennbar werden sollten. Der Frequenzabstand auf
dem Ramanu˜bergang zwischen den Komponenten a2 und a3 betra˜gt bei 13:000 cm
¡1
8MHz (auf dem Pumpu˜bergang 25MHz). Im infraroten Bereich bei kd
kp
… 0; 4 ist die
Aufspaltung zwischen der ersten und der letzten HFS{Komponente auf 515MHz an-
gewachsen. Abb. 5.4(b) zeigt die Situation in Ru˜ckwa˜rtsrichtung. Hier ergibt sich ge-






























(a) Aufspaltung in Vorwa˜rtsrichtung






















(b) Aufspaltung in Ru˜ckwa˜rtsrichtung
Abbildung 5.4.: Aufspaltung der einzelnen HFS{Komponenten auf dem Ramanu˜bergang
relativ zur ersten HFS{Komponente der R(56)(32-0) fu˜r den Fall ¢E1 = ¢E2.
Bei kd
kp
… 1 erstrecken sich die einzelnen HFS{Komponenten u˜ber einen Bereich von
1680MHz. Selbst eng benachbarte Komponenten werden getrennt. Die Aufspaltung im
infraroten Bereich bei kd
kp
… 0; 4 betra˜gt 1200MHz.
Da die einzelnen HFS{U˜berga˜nge als unabha˜ngig voneinander betrachtet werden ko˜nnen,
ist die Beru˜cksichtigung der HFS{Aufspaltung im Versta˜rkungskoe–zienten (Gl.(5.1)
und in den Linienformfunktionen in Gl.(5.6) und Gl.(5.7) einfach. Der Versta˜rkungs-
koe–zient fu˜r den Ramanu˜bergang ergibt sich dann aus der Summe der einzelnen Ra-


































nF ist hierbei die Anzahl der Moleku˜le im Zustand F mit §nF = n1 (n1 ist die Besetzung
im Zustand j1i). Alle andere Funktionen und Parameter werden im Anhang A deflniert.
5.1.2. Makroskopische Versta˜rkung
Durch Summation aller mikroskopischen Versta˜rkungskoe–zienten entlang des Mediums
kann die makroskopische Versta˜rkung V berechnet werden. Der Versta˜rkungsgewinn
(V ¡ 1) in einem Medium der La˜nge L ist gegeben durch





¡ 1 : (5.20)
Die z{Abha˜ngigkeit ergibt sich aus der Variation der Pumpleistung bedingt durch Ab-
sorption der Pumpstrahlung, sowie A˜nderung des Durchmessers der Pumpstrahlung. Auf
die Beschreibung der Pumpabsorption wird ausfu˜hrlich im folgenden Abs. 5.1.3 einge-
gangen und in Abs. 6.3 durch Experimente veriflziert. Fu˜r die Berechnung der makro-
skopischen Versta˜rkung wird das Medium in 100 Strecken gleicher La˜nge geteilt und die
einzelnen Versta˜rkungsbeitra˜ge aufsummiert. Der makroskopische Versta˜rkungsgewinn
ergibt sich dann zu







¡ 1 : (5.21)
P (zm) ist dabei der Pumpparameter an der Stelle zm. Die Berechnung der Proflle erfolgt
durch numerische Integration von Gl.(A.72) in Anhang A. Hierzu wurde ein Rechen-
programm entwickelt, das mit numerischen Integrationsalgorithmen den Versta˜rkungs-
koe–zienten berechnet. Die notwendigen Daten zur Berechnung der Versta˜rkung (z.B.
Aufspaltung der Hyperfeinstruktur, U˜bergangsfrequenz des Ramanu˜bergangs, P (zm),...)
werden durch eine Eingabedatei an das Programm u˜bergeben. Die Versta˜rkungsglei-
chung wird fu˜r einen wa˜hlbaren Bereich der Ramanverstimmung frequenzabha˜ngig aus-
gewertet und der Versta˜rkungskoe–zient als Ergebnis an das Programm zuru˜ckgegeben.
Die erhaltenen Ergebnisse werden als makroskopische Versta˜rkung frequenzabha˜ngig in
eine Ausgabedatei geschrieben.
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5.1.3. Modellierung der Pumpabsorption
Fu˜r die Bestimmung des Versta˜rkungskoe–zienten bzw. der makroskopischen Versta˜r-
kung ist die Kenntnis des Pumpparameters bzw. der Pumpabsorption entlang des Me-
diums von Bedeutung. Zur Modellierung von Pumpparameter und Absorption entlang
des Mediums wird die Propagation der Pumpstrahlung, sowie ein makroskopisches Mo-
dell fu˜r die Absorption beno˜tigt (siehe auch Abb. 5.5). Als Grundlage fu˜r die spa˜ter
vorgestellten Absorptionsrechnungen dient die Arbeit von Forkey u. a. [1997], in der ein
Absorptionsmodell fu˜r geringe Pumpleistungen vorgestellt wird, das hier entsprechend
erweitert wurde.
Fu˜r den Verlauf des Strahlradius der Pumpstrahlung im Medium wird Gau…’sche Strahl-









wobei w0 der Fokusdurchmesser der Pumpstrahlung ist, z der Abstand vom Fokus und ‚
die Pumpwellenla˜nge. Fu˜r die Berechnung der makroskopischen Absorption entlang des





berechnet. Hierbei sind I(”) und I0(”) die transmittierte bzw. eingestrahlte Leistung mit
der Frequenz ”, l ist der zuru˜ckgelegte Absorptionsweg in der Zelle, fii beschreibt den
intensita˜tsabha˜ngigen Absorptionskoe–zienten fu˜r die i.te Hyperfeinkomponente und
gi(”) gibt das Linienformprofll der Absorption an.







(1 + P )
!µ
SJ 0;J 00
2J 00 + 1
¶
Nv00;J 00Gabj„e(R)j2jhv00(J 00)jv0(J 0)ij2 (5.24)
h ist hier das Plank’sche Wirkungsquantum, c die Vakuumlichtgeschwindigkeit, ”i die
Frequenz der i.ten Hyperfeinkomponente, und P gibt das Verha˜ltnis von Pumpintensita˜t
zu Sa˜ttigungsintensita˜t an (Deflnition siehe (A.53) und (A.56) auf Seite 154). Gab ist
80
5.1. Ramanversta˜rkungskoe–zient
der elektronische Entartungsfaktor der sich beim Jodmoleku˜l zu 1 ergibt (› = 0). Nv00;J 00
ist die Anzahldichte der I2{Moleku˜le im Grundzustand mit den Quantenzahlen v
00 und
J 00. Der Wert von Nv00;J 00 wurde numerisch durch eine Boltzmann{Verteilung bestimmt.
Alle anderen Faktoren wurden bereits in Kapitel 3 erla˜utert. Fu˜r die Bestimmung der
Linienformfunktion mu˜ssen natu˜rliche Linienbreite, Druck{, Flugzeit{ und Sa˜ttigungs-
verbreiterung beru˜cksichtigt werden, wodurch die Linienform als Faltung aller Mechanis-
men durch ein Voigt{Profll beschrieben werden mu…. Da die Dopplerverbreiterung der
dominierende Verbreiterungsmechanismus ist, werden alle homogenen Verbreiterungsme-
chanismen vernachla˜ssigt und die Linienform kann somit als Gau…{Profll angenommen
werden, wodurch der numerische Aufwand erheblich verringert wird. Die Linienform-





















k ist hier die Boltzmann Konstante und m die Masse des I2{Moleku˜ls. Die Transmission








An das Rechenprogramm werden der zu berechnende Frequenzbereich, die Zellla˜nge,
die Temperatur von Zelle und Seitenarm, die Strahlparameter der Pumpstrahlung und
die eingestrahlte Leistung am Anfang der Zelle u˜bergeben. Das Programm berechnet
aus den bekannten Moleku˜ldaten zuna˜chst die U˜bergangsfrequenzen und Aufspaltungen
auf Grund der Hyperfeinstrukturwechselwirkungen und anschlie…end die Transmission
der Zelle. Als Ausgabe erha˜lt man die Transmission der Zelle fu˜r den gewa˜hlten Fre-
quenzbereich, wobei die Gesamtla˜nge der Zelle in 100 a˜quidistante Stu˜cke zerlegt wird.
Desweiteren bietet das Programm die Mo˜glichkeit, die Leistungsdichte der Pumpstrah-
lung sowie den Verlauf des Pumpparameters frequenz{ und ortsaufgelo˜st auszugeben.
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Abbildung 5.5.: Modellierung der Pumpabsorption in der Jodzelle. Die Transmission
wird frequenz{ und ortsaufgelo˜st berechnet.
Die Ausgabedateien des Programms werden fu˜r die Berechung der Versta˜rkungsproflle
verwendet. Einen Vergleich zwischen numerischer Simulation der Absorption und expe-
rimentellen Ergebnissen flndet man in Abschnitt 6.3.
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In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der experimentellen Untersuchungen vorgestellt.
Bevor u˜ber die Untersuchungen an kontinuierlichen Jodramanlasern in Ringresonato-
ren, gepumpt mit einem frequenzverdoppelten Nd:YAG{Laser berichtet wird, die sich
in der verwendeten Pumpleistung und den La˜ngen des Mediums deutlich von den bishe-
rigen Jod{Ramanlaser Experimenten (wie in Tab. 2.2 auf Seite 24) mit Argon{Ionen{
Lasern unterscheiden, werden zuna˜chst einige Voruntersuchungen in einfach realisier-
baren Stehwellenresonatoren vorgestellt. Die Ergebnisse des Stehwellenbetriebs flndet
man im Abschnitt 6.1. Diese Experimente trefien lediglich Aussagen u˜ber den Emis-
sionsbereich der Ramanlaser und geben erste Auskunft u˜ber die Betriebsparameter,
unter denen Ramanlaseremission mo˜glich ist. Auf weitergehende Untersuchungen des
Stehwellenbetriebes der Ramanlaser wurde verzichtet, da der Stehwellenresonator im
experimentellen Aufbau zwar einfach zu realisieren, die theoretische Beschreibung al-
lerdings problematisch ist. In Resonatoren kann sich nur dann eine stabile Oszillati-
on aufbauen, wenn die erzeugte Strahlung mit einer Resonatormode resonant ist. Fu˜r
den Fall, da… die durch den Pumpprozess im Medium erzeugte spektrale Verteilung
des Versta˜rkungsproflls klein gegen den Modenabstand des Resonators ist, kann La-
seremission im Einfrequenz{Betrieb erreicht werden. Im Stehwellenresonator fu˜hrt das
vorwa˜rts{ und ru˜ckwa˜rtspropagierende Feld allerdings zu einer ra˜umlich festen Feld-
verteilung mit Knoten und Ba˜uchen im Resonator. In den Knoten hat das elektroma-
gnetische Feld eine verschwindende Intensita˜t, wodurch an diesen Stellen die erzeugte
Versta˜rkung nicht abgebaut wird, was zu einer efiektiven Verringerung der mo˜glichen
Gesamtversta˜rkung fu˜hrt. Fu˜r diese Situation ist die ra˜umliche Feld{ bzw. Besetzungs-
verteilung im Resonator theoretisch schwer zu beschreiben und wird in der Literatur
nur empirisch in Resonatortheorien eingefu˜hrt. In Ringresonatoren liegt eine einfache-
re Situation vor, wenn ein Einrichtungs{Wanderwellen{Betrieb realisiert werden kann.
Dies ist mo˜glich, wenn das Versta˜rkungsprofll anisotrop bezu˜glich der Vorwa˜rts{ bzw.
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Ru˜ckwa˜rtsrichtung ist oder eine Richtungsasymmetrie erzeugt wird. Im Jodmoleku˜l kann
u˜ber einen weiten Spektralbereich eine solche Richtungsasymmetrie durch die Pumpla-
serstrahlung auf Grund der Ramanversta˜rkung erzeugt werden. Hierbei bildet sich das
erzeugte Feld als Wanderwellenfeld aus, und das gesamte Medium kann zur Versta˜rkung
beitragen. Die theoretische Beschreibung kann durch die in Abs. 5 vorgestellte Theorie
erfolgen. Deshalb werden anschlie…end Aufbauten und Experimente in Ringresonatoren
vorgestellt, die einen Einrichtungs{Wanderwellen{Betrieb der Laser und durch entspre-
chende Frequenzselektion auch Single{Mode{Betrieb der Ramanlaser ermo˜glichen. Um
den Betrieb der Ramanlaser mit theoretischen Vorhersagen vergleichen zu ko˜nnen, ist
neben der Messung der Eigenschaften der Ramanlaserstrahlung auch die Charakteri-
sierung der Pumpstrahlung im Medium (insbesondere Strahlpropagation und Absorp-
tion der Pumpstrahlung) notwendig. Deshalb werden im Anschlu… an die Beschreibung
der Single{Mode{Ramanlaser, Ergebnisse zur Strahlpropagation und zur Absorption der
Pumpstrahlung diskutiert und mit der Theorie zur Absorption aus Abs. 5.1.3 verglichen.
Anschlie…end werden die Eigenschaften der Ramanlaser in Ringresonatoren zusammen-
gefa…t und soweit mo˜glich die experimentellen Ergebnisse mit der Theorie verglichen und
diskutiert, sowie Experimente zur Untersuchung der spektralen Breite und Stabilita˜t der
Ramanlaser vorgestellt.
6.1. Multi{Line{Laserbetrieb in Stehwellenresonatoren
Fu˜r erste Untersuchungen an den Ramanlasersystemen wurden einfach aufzubauende
lineare Stehwellenresonatoren verwendet. Das Jod in spektroskopischer Reinheit (isoto-
penreines 127I2) beflndet sich dabei in Quarzglaszellen mit einem Innendurchmesser des
Zellko˜rpers von 25mm und La˜ngen von 60, 100 und 150mm [PTB]. Die Zellen wur-
den von der Physikalisch Technischen Bundesanstalt (PTB) in Braunschweig befu˜llt.
Die End°a˜chen der Quarzglaszellen sind zur Minimierung von Re°exionsverlusten unter
dem Brewster{Winkel angeordnet. Durch den gro…en Innendurchmesser des Zellko˜rpers
la˜…t sich die efiektive Absorptionsla˜nge um §15 mm variieren. Seitlich an der Zelle be-
flndet sich ein temperaturstabilisierter Seitenarm zum Einstellen des Joddampfdrucks
im Zellko˜rper. Die Stabilita˜t der Seitenarmtemperatur wird u˜ber einen Temperaturregler
[Richling 1990] mit einer Regelgenauigkeit von einigen mK gewa˜hrleistet. Der Zellko˜rper
beflndet sich in einem elektrisch beheizbaren Metallgeha˜use, um bei Betrieb des Seiten-
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Abbildung 6.1.: Aufbau eines Multi{Line{Lasers im Stehwellenbetrieb. ‚pump, ‚Raman:
Pump{ bzw. Ramanlaserstrahlung, M1, M2: konkave Resonatorspiegel (M1 transpa-
rent fu˜r die Pumpstrahlung), QP: Quarzplatte zur Auskopplung, F: OG590 Filter zur
Absorption der Pumpstrahlung, PD: Photodiode, PZT: Piezo{Tubus, T{Regler: Tem-
peraturstabilisierung des Seitenarms der Jodzelle, NF: Niederfrequenz{Sinusgenerator,
HV: Hochspannungsversta˜rker.
arms bei Temperaturen oberhalb der Zimmertemperatur Sublimation des Jods an den
Brewster{Fenstern des Zellko˜rpers zu verhindern. Der Zellko˜rper la˜…t sich auf maximal
330K aufheizen.
Der optische Resonator wird von zwei konkaven Spiegeln (M1, M2 in Abb. 6.1) gebildet,
die fu˜r die erzeugte Ramanlaserstrahlung hochre°ektierend sind. Der Einkoppelspiegel
M1 ist transparent fu˜r die Pumpstrahlung bei 532 nm. Soweit vorhanden wurden fu˜r die
Einkopplung der Pumpstrahlung in den Resonator Meniskuslinsen mit r = ¡f verwen-
det, um die defokussierende Wirkung der konkaven Spiegel°a˜che von M1 in Transmission
zu kompensieren. Da nicht fu˜r alle Experimente geeignete Meniskuslinsen zu Verfu˜gung
standen, wurden fu˜r die Einkopplung der Pumpstrahlung auch plan/konkav Optiken
verwendet. Die defokussierende Wirkung des Resonatorspiegels M1 wurde dann durch
eine Konvexlinse vor dem Resonator kompensiert. Zur Variation der Resonatorla˜nge ist
der Spiegel M2 auf einem Piezo{Tubus montiert, dessen La˜nge durch einen Niederfre-
quenzgenerator und einen Hochspannungsversta˜rker sinusfo˜rmig moduliert werden kann.
Die Stehwellenresonatoren wurden gro˜…tenteils im Multi{Line{ Laserbetrieb verwendet.
Single{Line{Laserbetrieb wurde nur in Einzelfa˜llen durch weitere frequenzselektive Ele-
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mente realisiert. Die erzeugte Ramanlaserstrahlung kann am Spiegel M2 ausgekoppelt
und mit Hilfe eines Sanning Fabry{Perot und eines Monochromators [Yvon] untersucht
werden. Durch Einbringen einer du˜nnen Quarzplatte in den Resonator kann die er-
zeugte Ramanlaserstrahlung variabel ausgekoppelt und zur weiteren Analyse verwendet
werden. Zur Detektion der ausgekoppelten Ramanlaserstrahlung wurden im sichtbaren
und nahinfraroten Spektralbereich (bis … 1„m) Silizium{Photodioden vom Typ S4011-
02 [Si-Photodiodes 1998] verwendet. Fu˜r Wellenla˜ngen oberhalb dieses Bereichs wurden
InGaAs{Photodioden (Thorlabs PDA255 [Thorlabs 2002]) eingesetzt. Die Detektion am
Austrittsspalt des Mononchromators erfolgte im sichtbaren Spektralbereich mit einem
Photomultiplier (Hamamatsu Typ R1509 [Tubes 1997]) und im nahinfraroten (ab 850
nm) mit InGaAs{Photodioden (Hamamatsu Typ G5832-01 [Infrared-Detectors]) und ei-
ner entsprechenden Versta˜rkerelektronik.
In Abb. 6.2 ist ein Multi{Line{Spektrum eines Stehwellenresonators fu˜r den nahin-
fraroten Bereich abgebildet. Im unteren Teil der Abbildung ist das Fluoreszenzspek-
trum fu˜r v0 = 32,J 0 = 57, wie es sich aus den Moleku˜lparametern fu˜r den Bereich von
v00 = 22 bis v00 = 38 (… 14:500 ¡ 11:500 cm¡1) ergibt, dargestellt. Der obere Teil der
Abbildung zeigt das gemessene Spektrum am Austrittsspalt des Monochromators. Ver-
wendet wurde eine 15 cm lange Jodzelle, bei einer Seitenarmtemperatur von 300K, die
Pumpleistung betrug 300mW. Die verwendeten Spiegel haben einen Kru˜mmungsradius
von r = ¡713mm (Resonatorla˜nge: 350mm) und sind fu˜r den Bereich von 690{870 nm
(=^14:500¡11:500 cm¡1) hochre°ektierend mit maximaler Re°exion bei 780 nm. Um alle
Laseru˜berga˜nge im Resonator zum Anschwingen zu bringen, wurde der Laserresonator
wa˜hrend der Messung durch den eingebauten Piezo stark moduliert. In Abb. 6.2 erkennt
man, da… auf 8 der 16 in diesem Bereich liegenden Vibrationsendniveaus des Laserzy-
kluses Laseremission (v00 = 24; 26; 29; 31; 33; 35; 37; 38) realisiert werden konnte, wobei
die Intensita˜t der Laseremission auf dem Vibrationsendniveaus v00 = 31 und v00 = 33
besonders stark ist, was zum einen auf die maximale Re°ektivita˜t des Spiegelsatzes in
diesem Bereich, zum anderen auf ein lokales, wenn auch nicht besonders ausgepra˜gtes
Maximum der Franck{Condon{ Faktoren zuru˜ckzufu˜hren ist. Die fehlende Laseremis-
sion auf dem U˜bergang v00 = 22 ist vermutlich auf die bereits zu geringe Re°ektivita˜t
(Resonatorverluste > Versta˜rkungsgewinn) des Spiegelsatzes zuru˜ckzufu˜hren. Genaue
Untersuchungen zum beobachteten Intensita˜tsverlauf bzw. zur Ausgangsleistung der ein-
zelnen Laseru˜berga˜nge in Abb. 6.2 wurden nicht unternommen, da zu viele nicht genau
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Abbildung 6.2.: Oberer Teil der Abbildung: Gemessenes Multi{Line{Spektrum eines
Stehwellenresonators im Bereich von 690 nm (14500 cm¡1) bis 870 nm (11500 cm¡1).
Der verwendete Spiegelsatz ist hochre°ektierend fu˜r den Bereich 650 nm bis 850 nm.
Die Spiegel hatten einen Kru˜mmungsradius von r = ¡713mm und bildeten einen
linearen Stehwellenresonator der La˜nge 350 mm. Die La˜nge des aktiven Mediums be-
trug 15 cm, die Seitenarmtemperatur 300K. Als Pumpu˜bergang wurde der R(56)(32{
0) U˜bergang bei einer eingestrahlten Pumpleistung von 300mW verwendet. Die Ver-
gro˜…erung zeigt die gemessene Laseremission auf dem U˜bergang v0 = 32; J 0 = 57 !
v00 = 29; J 00 = 56; 58. Die gemessene spektrale Breite ergibt sich aus der Spaltbreite
von Eingangs{ und Ausgangsspalt des Monochromators. Unterer Teil der Abbildung:
Franck{Condon{Faktoren des 127I2 fu˜r den U˜bergang von v
0 = 32; J 0 = 57 in den























































Abbildung 6.3.: Realisierte Ramanlaser am Beispiel des R(56)(32-0) als Pumpu˜bergang.
Dargestellt ist das berechnete Fluoreszenzspektrum von v00 = 1 bis v00 = 73. Die reali-
sierten Ramanlaser sind durch ausgefu˜llte Quadrate gekennzeichnet. Die gestrichelte
Linie markiert den minimalen Franck{Condon{Faktor fu˜r den Ramanlaserbetrieb un-
ter den im Text genannten Bedingungen mo˜glich ist.
bekannte Parameter die gemessene Intensita˜t beein°ussen (z.B. der Ein°u… der Resona-
tormodulation auf das Anschwingverhalten und die Dauer der Oszillation der einzelnen
Laseru˜berga˜nge, die Zeitkonstanten des verwendeten Detektionssystems und der pra˜zi-
se Verlauf der Spiegelre°ektivita˜ten in Abha˜ngigkeit von der Wellenla˜nge). Detaillierte
Untersuchungen zur Ausgangsleistung und zum Schwellverhalten der Laseru˜berga˜nge
sind nur im stabilen Single{Line{Betrieb der Resonatoren sinnvoll. Die hier vorgestell-
ten Experimente im Multi{Mode{Stehwellenbetrieb trefien qualitative Aussagen u˜ber
den Realisierungsbereich und die Betriebsbedingungen fu˜r Ramanlaseremission. Im fol-
genden sollen die Ergebnisse des Betriebs der Ramanlaser im Stehwellenresonator zu-
sammengefa…t werden:
Unter Verwendung verschiedener breitbandiger Spiegelsa˜tze konnte im Multi{Line{
Laserbetrieb im Bereich von v00 = 2 (544 nm) bis v00 = 73 (1343 nm) Laseremission
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erreicht werden. Eine Au°istung der genauen Ramanlaserfrequenzen am Beispiel des
Pumpu˜bergangs R(56)(32{0) flndet man in Tabelle C.1 im Anhang C . Pro Pumpu˜ber-
gang konnte auf 68 U˜berga˜ngen (34 Vibrationsu˜berga˜nge, jeweils P{ und R{Zweig der
U˜berga˜nge) Laseremession erreicht werden. Bei mehr als 10 geeigneten Pumpu˜berga˜ngen
im Durchstimmbereich des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers im 127I2 ergeben sich
daher mehrere Hundert mo˜gliche Ramanlaseru˜berga˜nge. Die Situation ist in Abb. 6.3
nochmals fu˜r den gesamten realisierbaren Spektralbereich der Laseremission am Beispiel
des Pumpu˜bergangs R(56)(32{0) verdeutlicht. Dargestellt ist das theoretisch berechnete
Fluoreszenzspektrum. Die U˜berga˜nge, auf denen Laseremission realisiert werden konnte
sind mit ausgefu˜llten Quadraten gekennzeichnet. In Abb. 6.3 erkennt man, da… na-
hezu alle Vibrationsendniveaus mit einem Franck{Condon{Faktor gro˜…er 5 ¢ 10¡3 zur
Laseremission gebracht werden konnten. Ausnahmen stellen die Vibrationsendniveaus
v00 = 7; 9; 46; 63 dar. Das Ausbleiben der Laseremission ist nicht auf prinzipiell physi-
kalische Ursachen zuru˜ckzufu˜hren, vielmehr ist die nicht hinreichende Re°ektivita˜t der
verwendeten Spiegelsa˜tze u˜ber den gesamten Spektralbereich als Ursache zu sehen. Der
Einsatz geeigneter Spiegel sollte die Lu˜cken im Spektrum schlie…en. Als mo˜gliche phy-
sikalische Ursachen kommen folgende Efiekte in Betracht: Reabsorption der erzeugten
Ramanlaserstrahlung auf dem U˜bergang j2i ! j3i oder zufa˜llige Koinzidenz der Raman-
laserstrahlung mit thermisch besetzten, aber am Laserzyklus nicht beteiligten Niveaus.
Reabsorption der erzeugten Laserstrahlung auf dem Laseru˜bergang ist nur fu˜r Rotations-
vibrationsniveaus in der Na˜he des Grundzustandes von Bedeutung, da hierfu˜r thermische
Besetzung der Niveaus notwendig ist. Da aber bereits fu˜r v00 = 2 (Anteil an der ther-
mischen Besetzung 8%) Laseremission mo˜glich ist, kann dies nicht die Ursache fu˜r das
Ausbleiben der Laseremission insbesondere bei v00 = 7 und v00 = 9 sein, da die ther-
mische Besetzung bereits nur noch 0; 05% bzw. 0; 006% betra˜gt. Zufa˜llige Koinzidenz
der erzeugten Laserstrahlung mit Absorptionsu˜berga˜ngen, die von thermisch besetz-
ten Rotationsvibrationsu˜berga˜ngen starten und zu einer Verringerung der Versta˜rkung
fu˜hren, konnten fu˜r v00 = 7 und v00 = 9 durch Berechnung des Absorptionsspektrums
fu˜r den betrefienden Frequenzbereich ausgeschlossen werden. Aber auch die Absorption
der erzeugten Ramanlaserstrahlung in ungebundene Zusta˜nde (z.B. 1u(1ƒ)) bzw. die
Absorption aus dem angeregten Zustand in ho˜her gelegene dissozierende Zusta˜nde als
Verlustmechanismus ko˜nnen in Betracht gezogen werden, sollen aber nicht weiter dis-
kutiert werden. Bei v00 = 46; 63 kommen Reabsorption der Ramanlaserstrahlung sowie
zufa˜llige Koinzidenz mit einem anderen Niveau aufgrund der dafu˜r notwendigen thermi-
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schen Besetzung der Niveaus als Verlustmechanismus nicht in Betracht.
Neben dem Ramanlaserbetrieb in isotopenreinem 127I2 wurden auch in zwei zur Verfu˜gung
stehenden Zellen mit einem Gemisch aus 127I=129I (siehe Absorptionsspektrum in Abb.4.5
und Tabelle 4.2 und mit Absorptionsu˜berga˜ngen des 129I2 und
127I129I) zahlreiche Raman-
laser betrieben. In beiden Isotopomeren konnte Laseremission von v00 = 2 an erreicht
werden. Einige der realisierten Ramanlaser sind im Anhang C in den Tabellen C.2 und
C.3 zu flnden.
6.2. Single{Mode{Laserbetrieb in Ringresonatoren
6.2.1. Aufbau der Resonatoren
Die Ringresonatoren werden in einer gefalteten Geometrie (auch als Doppel{Z{Anord-
nung bezeichnet) nach Abbildung 6.4(a) mit zwei konkaven Spiegeln (M2, M4) und zwei
planen (M1, M4) Spiegeln realisiert. Analog zum Stehwellenresonator sind alle Spiegel fu˜r
die Ramanlaserstrahlung hochre°ektierend, der Spiegel M1 ist au…erdem transmittierend
fu˜r die Pumpstrahlung, die von M2 in die Zelle fokussiert wird, entsprechend ist M2 fu˜r
die Pumpstrahlung mo˜glichst hochre°ektierend. Die Jodzellen werden in gleicher Weise
betrieben, wie es bereits im Abschnitt 6.1 beschrieben wurde. Auch die Detektion mit-
tels Fabry{Perot und Monochromator ist identisch mit den in Abschnitt 6.1 verwendeten
Gera˜ten. Die elektronische Regelung des Resonators wird in Abschnitt 6.2.2 detailliert
beschrieben. Die hier verwendete gefaltete Geometrie des Resonators hat den Vorteil
der Minimierung des Astigmatismus bei nicht senkrechtem Einfall auf die gekru˜mmten
Spiegel°a˜chen, der zu elliptischen Strahlprofllen im Resonator fu˜hrt. Dies soll im fol-
genden kurz erla˜utert werden. Die Fokusla˜nge in der Ebene des Resonators (tangentiale
Ebene, parallel zur Ober°a˜che des optischen Tisches) a˜ndert sich um f ¢ cos(’=2) (’
Einfallswinkel zum Lot), in der Ebene senkrecht dazu (sagittale Ebene) um f= cos(’=2),
was als Astigmatismus bezeichnet wird. Mit gro˜…er werdendem Einfallswinkel steigt so-
mit die Difierenz zwischen dem Fokus in tangentialer und sagittaler Richtung, was zu
unterschiedlichen Stabilita˜tsbedingungen fu˜r die beiden Ebenen fu˜hrt [Kogelnik und Li
1966]. Die Faltung des Resonators, wie in Abb. 6.4(a) dargestellt ist, ermo˜glicht es die
Einfallswinkel auf die konkaven Spiegel klein zu halten. Beim Aufbau der Resonatoren
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(a) Aufbau eines Single{Mode{Lasers im Ringresonator. ‚pump, ‚Raman:
Pump{ bzw. Ramanlaserstrahlung, M2,M3: konkave Resonatorspiegel, M1,M4:
plane Resonatorspiegel (M1 transparent fu˜r die Pumpstrahlung), QP: Quarz-
platte zur Auskopplung, F: OG590 Filter zur Absorption der Pumpstrahlung,
FS: Frequenzselektives Element (doppelbrechendes Filter oder hochtransmit-
tierendes Interferenzfllter), PD: Photodiode, PZT: Piezotubus, T{Regler: Tem-
peraturstabilisierung des Seitenarms der Jodzelle. Die Regelung besteht aus
folgenden Komponenten: NF: Niederfrequenz{Sinusgenerator, HV: Hochspan-
nungsversta˜rker, Lock{In: Lock{In Versta˜rker.






























(b) durchgezogene Linie: Durchmesser der TEM00{Mode im Ringresonator in
tangentialer und sagittaler Ebene fu˜r einen Resonator mit zwei fokussierenden
Spiegeln M2, M3 mit r = ¡713mm in einem Abstand von 725mm. Der Ge-
samtumfang des Resonators betra˜gt 2000mm. Das grau unterlegte Feld zeigt
die Position der Jodzelle im Resonator an.
gestrichelte Linie: Verlauf der Pumpstrahlung im Resonator fu˜r einen Spiegel
mit r = ¡713mm (Vergleiche auch Abs. 6.3).
Abbildung 6.4.: Aufbau eines Single{Mode{Lasers als Ringresonator und Verlauf der
Raman{ und Pumpstrahlung im Resonator.
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limitieren die Abmessungen der Zelle und der Spiegelhalter die minimal mo˜glichen Win-
kel, so da… im Experiment Einfallswinkel zwischen 7– und 10– zum Lot realisiert werden
ko˜nnen. Dadurch liegt die A˜nderung der efiektiven Brennweite in beiden Ebenen des
Resonators bei weniger als 2% und die Auswirkungen auf die Stabilita˜t des Resonators
in beiden Ebenen ko˜nnen gering gehalten werden. In Abb 6.4(b) ist der Durchmesser der
TEM00{Mode innerhalb eines typischen Resonators bei 800 nm ortsabha˜ngig dargestellt.
Verwendet werden als fokussierende Elemente zwei Konkavspiegel mit r = ¡713mm in
einem Abstand von 725mm. Der Gesamtumfang des Resonators betra˜gt 2000 mm, wo-
bei der Abstand zwischen M1 und M4 mit 240mm so gewa˜hlt wurde, da… in diesem
Bereich ein frequenzselektives Element (FS in Abb. 6.4(a)) in den Strahlengang einge-
bracht werden kann. In dieser Geometrie ergibt sich ein Einfallswinkel von 8– auf die
Spiegel. Da der Abstand zwischen M2 und M3 nur geringfu˜gig gro˜…er als der verwendete
Kru˜mmungsradius der Spiegel ist, wird die TEM00{Mode zwischen beiden Spiegeln stark
fokussiert, was eine Folge der nahezu konfokalen Anordnung der beiden Konkavspiegel
ist. In tangentialer Richtung ergibt sich an der Fokusposition ein Modendurchmesser von
260„m, in sagittaler von 210„m. Zwischen den Planspiegeln verla˜uft der Strahl nahezu
kollimiert mit einem Durchmesser von 1400„m in tangentialer und 1700„m in sagittaler
Richtung. Die Elliptizita˜t der Lasermode ergibt sich damit zu 1 : 1; 2 und ist eine Folge
des nicht senkrechten Einfalls auf die gekru˜mmten Spiegelober°a˜chen.
Der hier typischerweise verwendete Aufbau der Ringresonatoren mit einem Fokus zwi-
schen den beiden Konkavspiegeln und weitgehend kollimiertem Strahl im u˜brigen Reso-
nator bietet folgende Vorteile:
Um einen guten U˜berlapp zwischen dem Modenvolumen des Resonators und dem ge-
pumpten Volumen innerhalb des Mediums zu erreichen, kann die Pumpstrahlung des fre-
quenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers ohne weitere Anpassung des Laserstrahldurchmes-
sers u˜ber die Spiegel M1 und M2 in den Resonator eingekoppelt und fokussiert werden.
Dabei ist in beiden Ebenen der Strahlverlauf der Pumpstrahlung und damit das gepump-
te Volumen gut an die TEM00{Mode des Resonators angepa…t (siehe Abb. 6.4(b)). Die
Pumpstrahlung wird in sagittaler Richtung auf 172§2 „m (Abb. 6.8(c) auf Seite 98) und
in tangentialer Richtung auf 311§4 „m (Abb. 6.8(d)) fokussiert. Das Pumpvolumen ist
allerdings etwas kleiner gewa˜hlt als das TEM00{Volumen des Resonators innerhalb des
Mediums, wodurch das Anschwingen ho˜herer transversaler Moden erschwert wird. Ge-
nauere Ausfu˜hrungen zur Strahlpropagation der Pumpstrahlung kann man in Abschnitt
6.3 ab Seite 96 im Zusammenhang mit der experimentellen U˜berpru˜fung des Absorp-
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tionsmodells flnden. Durch die weitgehende Kollimation der Lasermode im u˜brigen Teil
des Resonators kann auf einfache Weise Laserstrahlung mit geringer Divergenz aus dem
Resonator ausgekoppelt werden.
Da die verwendeten dielektrischen Bedampfungen der verwendeten Spiegel u˜ber einen
gro˜…eren Wellenla˜ngenbereich (typisch > 100 nm) hochre°ektierend sind, ko˜nnen analog
zum Stehwellenresonator im Ringresonator mehrere Laseru˜berga˜nge anschwingen (siehe
Abb. 6.2). Um Single{Mode{Betrieb des Resonators zu erreichen, wurden deshalb un-
terschiedliche Strategien verfolgt. Durch Kombination unterschiedlicher Spiegel mit nur
teilweise u˜berlappenden Bereichen hoher Re°ektivita˜t kann die Frequenzselektivita˜t des
Resonators erho˜ht werden. Dadurch kommt es im Idealfall zur Oszillation des Raman-
lasers auf nur noch einem Vibrationsendniveau. Eine weitere Einschra˜nkung des Oszilla-
tionsbereiches erfolgt durch Einbringen von frequenzselektiven Elementen zwischen den
Spiegeln M1 und M4. Verwendet wurden hierzu schmalbandige Interferenzfllter hoher
Transmission (T … 99; 5%)[Anders 2000], sowie ein 3{stuflges Lyot{Filter, das speziell
fu˜r die Anwendung in Jod{Ramanlasern in Novosibirsk [Kobtsev 2000] gefertigt wurde.
Eine umfassende Einfu˜hrung in die Theorie der Lyot{Filter flndet man in Pinnau [1990].
Durch diese Ma…nahmen wird eine gezielte Auswahl eines Laseru˜bergangs ermo˜glicht.
6.2.2. Stabilisierung des Ringresonators
Da die verwendeten Ringresonatoren typische Modenabsta˜nde von 150MHz (angenom-
mene Resonatorla˜nge 2m) haben, die einzelnen induzierten Versta˜rkungsproflle aber
deutlich schmaler sind, wirken sich kleine A˜nderungen in der Resonatorla˜nge, sowie
Fluktuationen des Brechungsindizes der Luft (z.B. durch Luftstro˜mungen) auf die Aus-
gangsleistung der erzeugten Ramanlaserstrahlung aus. Schwankungen der Ausgangslei-
stung von 100% auf Zeitskalen von weniger als einer Sekunde sind die Folge. Folglich
mu˜ssen A˜nderungen der Resonatorla˜nge und alle weiteren Sto˜rungen durch eine geeig-
nete Regelung kompensiert werden.
Zur Stabilisierung der Resonatorla˜nge wird ein Resonatorspiegel auf einem Piezo{Tubus













Abbildung 6.5.: U˜berfu˜hrung der
Frequenzmodulation des Resonators
in eine Amplitudenmodulation der
Ausgangsleistung.
Bei den verwendeten Piezo{Tubussen handelt
es sich um in Edelstahlgeha˜usen vorgespannte
Piezos. Durch den Aufbau der Geha˜use wer-
den Querkra˜fte (z.B. durch den am Piezo mon-
tierten Spiegel) kompensiert, wodurch sich eine
gute Richtungsstabilita˜t des Piezos ergibt. Des-
weiteren reagieren vorgespannte Piezo{Tubusse
auf sprunghafte Spannungsa˜nderungen linear
und mit hoher Da˜mpfung, wodurch sie fu˜r Re-
gelungszwecke besonders geeignet sind [Pickel-
mann 2001]. Die fu˜r die Regelung verwendete
Modulationsfrequenz betra˜gt maximal 5 kHz,
die Modulationsamplitude wird deutlich klei-
ner als die Halbwertsbreite des Versta˜rkungs-
proflls gewa˜hlt (ca. 300 kHz). Diese fu˜hrt zu
einer periodischen Modulation der Ausgangs-
leistung des Ramanlasers (siehe Abb. 6.5), die von einer Photodiode detektiert wird.
Ein Lock{In richtet den gemessenen Wechselspannungsanteil der Photodiode phasen-
empflndlich gleich und gibt das erzeugte Regelsignal an den Gleichspannungseingang
eines Hochspannungsversta˜rkers, wodurch die Resonatorla˜nge durch den Piezo nachge-
regelt wird und der Resonator mit dem Versta˜rkungsprofll in Resonanz gehalten wird.
Da der Lock{In mit einem schmalbandigen Eingangsfllter ausgestattet ist, kann die Zeit-
konstante des Lock{In entsprechend klein gewa˜hlt werden, wodurch die Regelung den
Sto˜rungen des Resonators schnell folgen kann. Bei Betrieb des Lock{In mit Zeitkonstan-
ten von 1ms oder minimaler Zeitkonstante wurden die besten Stabilisierungsergebnisse
erzielt. In Abb. 6.6 ist der Ein°u… der Stabilisierung auf die Ausgangsleistung graphisch
dargestellt. Fu˜r den Bereich von 0 bis 400 s (Bereich I) sind die Regelkreise fu˜r den
frequenzverdoppelten Nd:YAG{Laser und fu˜r die Stabilisierung des Ringresonators ge-
schlossen, die Ausgangsleistung des Ramanlasers schwankt um etwa 5%. Von 400 bis 800
(Bereich II) ist die Stabilisierung des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers ausgeschal-
tet. Die Frequenz des Pumplasers a˜ndert sich zu diesem Zeitpunkt, da die Kompensation
der Frequenzdrift durch den PID{Regler (siehe Abb. 4.6 und 4.12(b) auf Seite 54 und
64) zu diesem Zeitpunkt wegfa˜llt und der Laser auf seine freilaufende Frequenz springt.
Dabei tritt fu˜r einige Sekunden ein Ausfall der Stabilisierung des Ringlasers auf. Durch
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I II III



















Abbildung 6.6.: Ausgangsleistung des Ringlasers bei Stabilisierung des Ringlasers auf
das Maximum des Versta˜rkungsproflls. Im Bereich I (0{400 s) ist der Regelkreis fu˜r
den frequenzverdoppelten Nd:YAG{Laser und der Regelkreis fu˜r die Stabilisierung des
Ramanlasers geschlossen. Im Bereich II (400{800 s) wurde die Frequenzstabilisierung
des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers ausgeschaltet. Im Bereich III (> 800 s) ist
der Ringlaser vollkommen freilaufend.
zufa˜llige Fluktuationen im Resonator wird wieder eine Resonatormode mit dem indu-
zierten Versta˜rkungsprofll resonant und die Regelung kann den Resonator wieder auf
das Versta˜rkungsprofll stabilisieren. Als Folge des Frequenzsprungs des Lasers ist die
Ausgangsleistung des Ramanlasers im Bereich II etwa 10% geringer. Die Leistungssta-
bilita˜t des Ramanlasers hat sich in diesem Bereich als Folge der Frequenz°uktuationen
des freilaufenden Pumplasers etwa verdoppelt. Nach 800 s (Bereich III) wird auch die
Stabilisierung des Ringlasers ausgeschaltet, und es kommt zu zufa˜lligen Leistungsschwan-
kungen von 100% mit Oszillationszeiten von teilweise weniger als einer Sekunde.
Fu˜r den hier vorgestellten Betrieb der Regelung wurden noch einige A˜nderungen an der
technischen Realisierung der Resonatoren vorgenommen. Kurzzeitige Brechungsindex-
°uktionen durch Luftstro˜mungen erwiesen sich als gro˜…tes Problem. Die verursachten
Sto˜rungen durch Luftbewegung u˜berstiegen ha˜uflg den Dynamikbereich der Regelung,
entsprechend kurz waren die Stabilisierungszeiten des Ringlasers. Deshalb wurde der
Resonator mit einem dichtschlie…enden einwandigen Kunstofigeha˜use umgeben, da… nur
noch eine O˜finung fu˜r die Durchfu˜hrung der Pumpstrahlung entha˜lt, wodurch Luft-
stro˜mungen weitgehend ausgeschlossen sind. Der entstehende Wa˜rmestau im Geha˜use
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durch Zellko˜rperheizung und Temperaturstabilisierung des Seitenarms fu˜hrte zu einer
Drift des gesamten Resonators durch thermische Ausdehnung. Die Ku˜hlung der Peltie-
relemente am Seitenarm, die bislang mit Ku˜hlko˜rpern erfolgte, wurde durch eine Was-
serku˜hlung ersetzt, die Wa˜rmeabfuhr des Zellko˜rpers konnte durch leichte Isolation des
Zellko˜rpers deutlich verringert werden. Durch diese einfachen Ma…nahmen konnte die
thermische Drift des Resonators erheblich verbessert werden. Auch der Einsatz von 2
Piezos zur Stabilisierung des Resonators wurde erprobt. Ein Piezo wurde dabei zur Er-
zeugung der Modulation, der andere als Regelelement zur Kompensation der Resonator-
schwankungen verwendet. Hierbei zeigte sich keine Verbesserung der Leistungsstabilita˜t
des Ringlasers. Aufia˜llig war allerdings die Verku˜rzung der maximal mo˜glichen Stabi-
lisierungszeit, die auf die La˜ngendrift der Piezos im Resonator zuru˜ckzufu˜hren ist. Die
La˜ngendrift der Piezos ist ofiensichtlich das limitierende Element bei der Langzeitstabi-
lisierung des Resonators.
6.3. Absorption der Pumpstrahlung
Zur quantitativen Beschreibung der Absorption in der Jodzelle sowie zur Modellie-
rung des Ramanlaserbetriebes mu˜ssen zuna˜chst die geometrischen Eigenschaften des
Pumpstrahls charakterisiert werden. Hierzu wurde der Pumpstrahl des frequenzver-
doppelten Nd:YAG{Lasers mit Hilfe einer Beam View{Kamera [Coherent] vermessen.





Abbildung 6.7.: Aufbau zur Vermessung des Strahlproflls, sowie zur U˜berpru˜fung des
Absorptionsmodells. An den Positionen 1 und 2 wurde das Strahlprofll mit einer
Beam View{Kamera vermessen, das in Abb. 6.8 dargestellt ist. PD: Photodiode, LM:
Leistungsme…gera˜t.
sita˜tsproflle am fokussierenden Spiegel (siehe Abb. 6.7) sind in Abb. 6.8(a) und 6.8(b)
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als sagittaler und tangentialer Schnitt durch das Strahlprofll dargestellt. Die Quadrate
in der Abbildung stellen die Me…punkte dar, die durchgezogene Linie den Verlauf einer
angepa…ten Gau…kurve. In sagittaler Richtung (Abb.6.8(a)) ergibt sich eine volle 1=e2{
Breite (bei 1=e2 ist das elektromagnetische Feld auf 1=e abgefallen) von 872 § 9„m.
In tangentialer Richtung (Abb. 6.8(a)) ergibt sich eine 1=e2{Breite von 1:505 § 20„m,
wobei sich hier eine deutlich gro˜…ere Abweichung der Me…punkte vom Gau…profll als in
sagittaler Richtung zeigt, die vermutlich auf leichte Bescha˜digungen der Optik im Ver-
dopplungsresonator des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Laser zuru˜ckzufu˜hren sind. Der
Strahl ist also elliptisch, mit einem Verha˜ltnis der Halbachsen der Ellipse von 1 : 1; 7.
Mo˜gliche Ursache fu˜r das elliptische Strahlprofll der frequenzverdoppelten Strahlung des
Nd:YAG{Lasers kann durch eine leichte Dejustage des Verdoppelungsresonators sein.
Die Elliptizita˜t des Strahls lie… sich zu keinem Zeitpunkt der Experimente durch Justa-
ge vollkommen eliminieren. Fokussiert man den Strahl mit einem konkaven Spiegel des
Kru˜mmungsradius r = ¡713mm unter einem Einfallswinkel von 8– dann ergibt sich an
der Fokusposition nach 357mm eine gemessene 1=e2{Breite in sagittaler Richtung von
312 § 4„m (Abb. 6.8(c)), und in tangentialer Richtung von 172 § 2„m (Abb. 6.8(d)).
Berechnet man unter der Annahme, da… der einlaufende Pumpstrahl des frequenzver-
doppelten Nd:YAG{Lasers kollimiert ist, die Strahlpropagation mit den oben genannten
Parametern, so ergibt sich in sagittaler Richtung eine 1=e2{Breite von 300„m, in tan-
gentialer Richtung ergibt sich der berechnete Wert zu 180„m. Die Abweichung zwischen
den berechneten und gemessenen Werten ist also gering. Um die Berechnung der ma-
kroskopischen Absorption zu vereinfachen, wurde das Pumpstrahlungsprofll als rund
angenommen. Fu˜r den Pumpstrahl wird ersatzweise eine 1=e2{Breite von 1:100„m an-
genommen. Durch diese Annahme wird gewa˜hrleistet, da… durch den runden Pumpstrahl
das gleiche Volumen wie durch den elliptischen Pumpstrahl geprobt wird. Im Fokus er-
gibt sich dadurch ein 1=e2{Breite des Pumpstrahls von 240„m. Die Rayleigh{La˜nge
dieses fokussierten Pumpstrahls betra˜gt 17 cm und u˜bersteigt somit die La˜nge der typi-
scherweise verwendeten Jodzellen. Der durch den Einfallswinkel der Pumpstrahlung von
8– auftretende Astigmatismus fu˜hrt zu unterschiedlichen Fokuspositionen in tangentialer
und sagittaler Richtung. Da die Difierenz der beiden Foki mit 1; 8 cm bedeutend geringer
als die Rayleigh{La˜nge ist, wird dieser Abbildungsfehler nicht weiter beru˜cksichtigt.
Zur experimentellen U˜berpru˜fung des im Abschnitt 5.1.3 vorgestellten Absorptionsmo-
dells wurde der Versuchsaufbau nach Abb. 6.7 verwendet. Die Pumpstrahlung wird
von einem konkaven Spiegel mit einem Kru˜mmungsradius von r = ¡713 mm in ei-
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(a) Sagittaler Schnitt durch den unfo-
kussierten Strahl an Position 1 in Abb.
6.7
1505 µm



















(b) Sangentialer Schnitt durch den un-
fokussierten Strahl an Position 1 in
Abb. 6.7
312 µm
























(c) Sagittaler Schnitt durch den fokus-
sierten Strahl an Position 2 in Abb. 6.7
172 µm
























(d) Tangentialer Schnitt durch den fokus-
sierten Strahl an Position 2 in Abb. 6.7
Abbildung 6.8.: Strahlprofll und 1
e2
Breite des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Laser in
der Einfallsebene des Laserstrahls (tangential, Ebene parallel zur Ebene des opti-
schen Tisches) und der senkrechten Ebene dazu (sagittal). (a) und (b) nach ca. 3m
freier Propagation, (c) und (d) nach Fokussierung mit einem konkaven Spiegel des
Kru˜mmungsradius r = ¡713mm unter einem Winkel von 8–.
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ne 15 cm lange temperaturstabilisierte Jodzelle fokussiert. Die Jodzelle ist dabei sym-
metrisch um den Fokus den Pumpstrahlung positioniert. Die transmittierte Leistung
wird hinter der Zelle von einem Leistungsme…gera˜t aufgezeichnet. Zur Eleminierung
von Leistungschwankungen des Pumplasers wird ein Teil der Pumpstrahlung durch ei-
ne Glasplatte vor der Jodzelle ausgekoppelt und zur Normierung des Transmissionssi-
gnals verwendet. Zur U˜berpru˜fung des Modells wurde der Frequenzbereich von 18788; 30
bis 18788; 475 cm¡1 gewa˜hlt. Dieser Abschnitt des Durchstimmbereich des frequenzver-
doppelten Nd:YAG{Lasers bietet den Vorteil, da… in diesem geringen Frequenzinter-
vall drei starke Absorptionslinien liegen. Die R(56)(30 ¡ 0) als isolierte Linie und die
P (103)(34¡0){ sowie die P (53)(32¡0){Linie, die stark u˜berlappen. Zwischen beiden Li-
nien beflnden sich zwei weitere U˜berga˜nge mit geringer Absorption (P (127)(40¡ 1) und
P (127)(39 ¡ 0)). Zur Frequenzkalibrierung wurde wa˜hrend des langsamen thermischen
Durchstimmens des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers parallel ein Sa˜ttigungsspek-
trum aufgenommen.
In Abb. 6.9 sind einige Transmissionsspektren fu˜r eine eingestrahlte Pumpleistung
von 150mW bei unterschiedlichen Dampfdru˜cken dargestellt. Die Kreuze entsprechen
den Me…punkten, wobei hier nur jeder 30. Me…punkt dargestellt ist. Die durchgezogene
Linie zeigt den berechneten Verlauf der Transmission fu˜r eine Pumpleistung von 150mW,
einen Strahldurchmesser im Fokus von 240„m und dem jeweiligen Dampfdruck. Der obe-
re Teil der Abb. 6.9 zeigt die Position der einzelnen Hyperfeinstrukturkomponenten der
beteiligten Rotationsvibrationsu˜berga˜nge,wobei die La˜nge der einzelnen Hyperfeinstruk-
turkomponenten die thermische Besetzung der U˜berga˜nge repra˜sentiert. In Abb. 6.9 la˜…t
sich erkennen, da… die gemessene Transmission gut durch das Modell beschrieben wird.
Um die Abweichung zwischen berechneter und gemessener Transmission besser beurtei-
len zu ko˜nnen, ist in Abb. 6.10 die Difierenz (obs-cal) zwischen Messung und Rechnung
in % gegen die Frequenz aufgetragen. Man erkennt, da… die Abweichung zwischen beiden
Kurven maximal etwa 5% betra˜gt. Aufia˜llig ist, da… die Abweichungen eine Struktur zei-
gen, die bei allen Dampfdru˜cken a˜hnlich ist und mit steigendem Dampfdruck an Ampli-
tude gewinnt. In Abb. 6.10 sind zur besseren Orientierung fu˜r die Linien R(56)(32¡ 0)
und P (103)(34¡ 0)=P (53)(32¡ 0) die Frequenzpositionen maximaler Absorption einge-
zeichnet. Insbesondere an den Flanken des doppler{verbreiterten Absorptionsproflls wird
(obs-cal) ha˜uflg negativ, d.h. die berechnete Transmission an den Flanken der Linien ist
gro˜…er als die gemessene. Die berechnete Linienform ist somit schmaler als die tatsa˜chlich



















Abbildung 6.9.: Berechnete Transmissionskurven (durchgezogene Linie) und gemessene
Transmissionskurve (Kreuze) fu˜r eine feste Pumpleistung von 150mW. Es ist nur jeder
30. Me…punkt dargestellt. Mit geringer werdender Transmission entsprechen die Kur-
ven folgenden Joddampfdru˜cken: 14Pa, 21Pa, 32Pa, 49Pa, 62Pa, 74Pa. Der obere
Teil der Abbildung zeigt die Position der Hyperfeinstrukturkomponenten der beteilig-
ten Absorptionslinien.
bei der Berechnung der Proflle gemacht wurde. In Formel (5.25) auf Seite 81 wird ein
Gau…profll fu˜r die Beschreibung der Absorption jeder doppler{verbreiterten Hyperfein-
strukturkomponente verwendet. Alle anderen Verbreiterungsmechanismen werden nicht
beru˜cksichtigt. Dadurch wird das Linienformprofll geringfu˜gig zu schmal angenommen,
was sich insbesondere an den Flanken der Absorptionlinien auswirkt, wo ha˜uflg nur ei-
ne Hyperfeinstrukturkomponente wesentlich zur Absorption beitra˜gt. Die Zunahme von
(obs-cal) an den Flanken der Absorptionslinien mit steigendem Dampfdruck resultiert
dann aus der geringer werdenden Transmission des Mediums.
Als weiterer Test des Absorptionsmodells wurden die Messungen nach Abb. 6.9 fu˜r
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Abbildung 6.10.: Abweichung der gemessenen Transmissionskurve von der Rechnung. Die
Abweichug ist in % angegeben. Die punktierten Linien geben die Frequenzpositionen
der maximalen Absorption der beiden starken Absorptionsu˜berga˜nge an.
unterschiedliche Pumpleistungen wiederholt. In Abb. 6.11 (a){(d) werden die Transis-
sionsmessungen mit dem berechneten Kurvenverlauf fu˜r eingestrahlte Pumpleistungen
von 50, 100, 200 und 300mW fu˜r den U˜bergang R(56)(32¡ 0) (Kurve mit der gro˜…eren
Transmission) und P (103)(34 ¡ 0)=P (53)(32 ¡ 0) verglichen. Der Fehler bei den Me…-
punkten wird mit 2; 5% angenommen und ergibt sich aus der Wiederholgenauigkeit des
Experimentes. In Abb. 6.11 (a){(d) erkennt man, da… die Modellrechung die experimen-
tell erhaltenen Werte gut wiedergibt. Nur einige Me…punkte liegen im Rahmen ihrer
Fehler nicht auf dem berechneten Verlauf der Transmissionskurve.
Durch die vorgestellten Messungen zum Pumpstrahlungsprofll und zur Absorption der
Pumpstrahlung in der Jodzelle wird es mo˜glich, den Verlauf der Pumpintensita˜t inner-
halb des Mediums zu beschreiben, was insbesondere fu˜r die Modellierung der Versta˜r-
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kungskoe–zienten von Bedeutung ist.
















(a) Pumpleistung: 50 mW
Seitenarmtemp. [ oC]
R(56)P(103)/P(53)














(b) Pumpleistung: 100 mW
Seitenarmtemp. [ oC]
R(56)P(103)/P(53)














(c) Pumpleistung: 200 mW
R(56)P(103)/P(53)















(d) Pumpleistung: 300 mW
Abbildung 6.11.: Vergleich von gemessener Transmission mit der Rechnung fu˜r unter-
schiedliche Pumpleistungen. Die obere Kurve in den Graphen entspricht der Rechnung
fu˜r die maximalen Absorption fu˜r den U˜bergang R(56)(32¡ 0), die untere Kurve fu˜r
die U˜bergange P (103)(34¡ 0)=P (53)(32¡ 0). Die Fehler fu˜r die Messung wurden mit
2; 5% angenommen.
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6.4. Eigenschaften der Single{Mode{Laser
Im folgenden wird auf die Eigenschaften der Single{Mode{Ramanlaser in Ringresona-
toren eingegangen. Fu˜r die vorgestellten Experimente wurde als Pumpu˜bergang haupt-
sa˜chlich der R(56)(32-0)-U˜bergang verwendet. Dieser Pumpu˜bergang liegt nahezu im
Zentrum des Durchstimmbereichs des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers, wodurch
hier die maximale Ausgangsleistung des Lasersystems fu˜r den Betrieb der Ramanlaser
zu Verfu˜gung steht. Am Rand des Durchstimmbereichs (… §0; 5 cm¡1) (siehe Abb. 4.4
auf Seite 50) kann die Ausgangsleistung des Pumplasers auf 50% der Nominalleistung
von maximal 500mW abgefallen sein. Ein Betrieb der Ramanlaser auf Pumpu˜berga˜ngen
am Rand des Durchstimmbereiches ist daher nur in einem eingeschra˜nkten Parameter-
bereich mo˜glich. Der R(56)(32-0){U˜bergang weist als U˜bergang mit geradem J 00 nur 15
Hyperfeinstrukturkomponenten auf, die in 6 Gruppen (siehe Abb. 4.11(b)) als Konse-
quenz eines
"
mittleren\J 00 (J 00 … 50) angeordnet sind. Dabei treten die Komponenten
a1,a10 und a15 als isolierte Einzellinien im Spektrum auf, die anderen Komponenten
sind jeweils in Vierergruppen in einem kleinen Frequenzbereich angeordnet. Bedingt
durch die Struktur der Aufspaltung ko˜nnen in den Experimenten Aussagen u˜ber den
Ein°u… der einzelnen Linien bzw. Gruppen von Linien gemacht werden. Vorteilhaft ist
in diesem Zusammenhang die Tatsache, da… dem R(56)(32-0){U˜bergang keine weiteren
Linien u˜berlagert sind, so da… nur ein (Rotationsvibrations{)Niveau gepumpt wird. Bei
U˜berga˜ngen mit ungeradem J 00 treten 21 Komponenten auf. Bei
"
mittleren\ Werten von
J 00 (z.B. Abb. B.1 R(57)(32-0)) sammeln sich die Hyperfeinstrukturkomponenten zwar
auch in Gruppen, isoliert stehende Einzelkomponenten, wie bei dem R(56)(32-0)-U˜ber-
gang, treten allerdings nicht auf. Bei hohen ungeraden Werten von J 00 (J 00 > 100), wie
sie im Durchstimmberech des Pumplasers auftreten (z.B. P(119)(35-0) in Abb. B.1), ver-
teilt sich die Hyperfeinstruktur nahezu gleichma˜…ig u˜ber den gesamten Frequenzbereich
des U˜bergangs. Ungeeignet fu˜r den efiektiven Betrieb der Ramanlaser sind u˜berlagerte
Linien, wie z.B. bei den U˜berga˜ngen P(53)(32-0)/P(103)(34-0) (mittleres Sa˜ttigungs-
spektrum in Abb. B.3). Auf diesem U˜bergang sind zwei Linien mit ungeradem J 00 so
u˜berlagert, da… sich ein dichter Kamm von 42 Komponenten in einem Gebiet von 1GHz
ergibt, die auf unterschiedlichen (Rotationsvibrations{)Niveaus im Zustand j3i enden.
Entsprechend verteilt sich die durch den Pumplaser induzierte Versta˜rkung auf viele
Hyperfeinstrukturu˜berga˜nge und zusa˜tzlich 2 Niveaus im Zustand j3i. Efiektiver Raman-
laserbetrieb auf u˜berlagerten U˜berga˜ngen ist somit nicht zu erwarten. Betrachtet man
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das Sa˜ttigungsspektrum des R(56)(32-0){U˜bergangs in Abb. 4.11(b), erkennt man, da…
die Komponente a3=a4 stark u˜berlagert und im Rahmen der Au°o˜sung der Sa˜ttigungs-
spektroskopie nicht au°o˜sbar sind. Die beiden Komponenten haben wegen ¢F = ¢J al-
lerdings keine gemeinsamen Niveaus und erscheinen auf Grund nahezu identischer Ener-
giedifierenzen im Sa˜ttigungsspektrum als eine Komponente (Vergleiche auch Abs. 5.1.1
auf Seite 75). Beim Pumpen dieser beiden Komponenten sollten sich minimale Schwellen
und maximale Ausgangsleistungen des Ramanlasers ergeben. Die nachfolgenden Unter-
suchungen beschra˜nken sich auf den Betrieb der Ramanlaser auf dem Pumpu˜bergang
R(56)(32-0), sowie auf den Ramanu˜bergang R(56)(32-31) bei 12803 cm¡1 (… 781 nm).
Fu˜r diesen Bereich standen ein guter Spiegelsatz und geeignete frequenzselektive Ele-
mente zur Verfu˜gung. Die Detektion der Ramanlaserstrahlung kann durch handelsu˜bliche
Silizium{Photodioden erfolgen, die in diesem Spektralbereich maximale Empflndlichkeit
aufweisen. Die Messungen zur Schwelle der Ramanlaser in Abha˜ngigkeit vom Dampf-
druck des Mediums werden im folgenden Abs. 6.4.1 vorgestellt und mit den Ergebnissen
des Simulationsprogramms, wie es in Kap. 5 beschrieben wurde, verglichen. Anschlie…end
werden in Abs. 6.4.2 Messungen zur Ausgangsleistung der Ramanlaser pra˜sentiert und in
Abs. 6.4.4 das Verhalten der Ausgangsleistung der Ramanlaser bei unterschiedlicher Fre-
quenzposition des Pumplasers innerhalb des Pumpu˜bergangs untersucht. Im Anschlu…
daran wird die Form der Ausgangsleistungsproflle unter verschiedenen Betriebsbedin-
gungen diskutiert. Gegen Ende des Kapitels werden Messungen zur Beatlinienbreite der
Ramanlaser und damit zu den spektralen Eigenschaften der Laser vorgestellt.
6.4.1. Laserschwelle
Zur Bestimmung der Schwelle der Ramanlaser wurde ein Resonator mit mo˜glichst ge-
ringen Verlusten nach Abb. 6.4 aufgebaut. Durch den Einsatz hochre°ektierender Spie-
gel, Jodzellen mit Brewsterfenstern und verlustarmer frequenzselektiver Elemente lassen
sich die Verluste im Resonator minimieren und auf etwa 1% abscha˜tzen. In Abb. 6.12(b)
sind die experimentell erhaltenen Werte durch die Me…punkte mit ausgefu˜llten Quadra-
ten gegen den Dampfdruck dargestellt. Der Pumplaser war bei dieser Messung auf die
Komponenten a3=a4 der R(56)(32-0) stabilisiert. Die Fehlerbalken der Me…werte erge-
ben sich aus der Reproduziergenauigkeit der Messung. Bei kleinen Dampfdru˜cken steigt
der Me…fehler fu˜r die Schwellleistung stark an, da hier nur geringe Ausgangsleistun-
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(a) Berechnete Versta˜rkungswerte fu˜r den
Pumpu˜bergang auf der Komponente a3=a4
der R(56)(32-0) und dem Ramanu˜bergang
R(56)(32-31) fu˜r den Dampfdruckbereich von
16 bis 186Pa in Abha˜ngigkeit von der einge-
strahlten Pumpleistung vor der Jodzelle. Ein-
gezeichnet ist die Laserschwelle fu˜r Resona-
torverluste von 1% und 1; 6%.
1% Verlust
1,6% Verlust


























(b) Vergleich der experimentellen Schwelllei-
stungswerte fu˜r die Komponenten a3=a4 der
R(56)(32-0) mit den Schwellleistungswerten
wie sie sich aus Abb. 6.12(a) ergeben.
Abbildung 6.12.: Verlauf der Versta˜rkung bei unterschiedlichen Dampfdru˜cken und Ver-
gleich der experimentell bestimmten Schwellleistungen mit den numerisch bestimmten
Werten fu˜r die Versta˜rkung auf den Komponenten a3=a4 des U˜bergangs R(56)(32-0),
dem Ramanu˜bergang R(56)(32-31), bei Verwendung einer 15 cm langen Zelle und der
Resonatorkonflguration nach Abb. 6.4.
gen oberhalb der Schwelle erreicht werden, wodurch der eigentliche Punkt der Schwelle
schwer zu reproduzieren ist. In einer weiteren Messung wurde die Schwellleistung fu˜r
eine Resonatorkonflguration mit ho˜heren Verlusten bestimmt. Die zusa˜tzlichen Verluste
wurden durch Einbringen einer Glasplatte verursacht. Durch Verdrehen der Glasplat-
te aus dem Brewster{Winkel ko˜nnen dann gezielt ho˜here Verluste im Resonator erzeugt
werden (in diesem Fall angenommener Verlust: 1; 6%). Wie man in Abb. 6.12(b) erkennt,
ergeben sich durch die ho˜heren Verluste im Resonator ho˜here Schwellleistungen, die sich
zu ho˜heren Dampfdru˜cken verschieben. Bei einem Resonatorverlust von 1% ergibt sich
eine minimale Schwelle von 30mW bei 28Pa, bei Verlusten von 1; 6% ist die Schwelle
bereits auf 62mW bei einem Dampfdruck von 80Pa angestiegen.
Um die gemessenen Schwellpumpleistungen mit der Theorie vergleichen zu ko˜nnen, wird
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wie folgt vorgegangen: Die Versta˜rkung wird in Abha˜ngigkeit von der Pumpleistung fu˜r
verschiedene Dampfdru˜cke numerisch berechnet. Die Ergebnisse dieser Berechnung sind
in Abbildung 6.12(a) fu˜r Dampfdru˜cke zwischen 27 und 186Pa (dies entspricht Seiten-
armtemperaturen von 20– bis 44–C) und fu˜r Pumpleistungen zwischen 10 und 300mW
fu˜r die Komponenten a3=a4 dargestellt, wobei in den Berechnungen der Frequenzofiset
in der Stabilisierung durch den Einsatz des AOMs beru˜cksichtigt wurde (vergl. Abs.
4.5.1). Fu˜r den Fall, da… die berechnete Versta˜rkung die Verluste u˜bersteigt, beflndet
sich der Ramanlaser oberhalb der Schwelle. Die angenommenen Verluste sind als Ge-
raden in Abb. 6.12(a) fu˜r Verluste von 1% und 1; 6% eingezeichnet. Die berechneten
Schwellleistungen ko˜nnen dann unmittelbar aus dem Graphen abgelesen werden. Die
daraus numerisch bestimmte Schwellkurve ist als durchgezogene Linie in Abb. 6.12(b)
eingezeichnet. Man erkennt fu˜r den Verlust von 1% eine recht gute U˜bereinstimmung
zwischen theoretischen und experimentell erhaltenen Werten. Bei Resonatorverlusten
von 1; 6% ist der U˜bereinstimmung zwischen Theorie und Experiment nicht ganz so gut.
Zwar wird die Verschiebung der minimalen Schwelle zu ho˜heren Dampfdru˜cken quali-
tativ wiedergegeben, allerdings scheint durch die berechnete Kurve das Minimum nicht
korrekt beschrieben zu werden. Bei ho˜heren Dampfdru˜cken ergeben sich fu˜r Verluste
von 1; 6% sogar deutliche Abweichungen der experimentellen Werte vom berechneten
Verlauf. Dies deutet darauf hin, da… die hier angenommenen Resonatorverluste um ca.
0; 1 bis 0; 2% zu klein sind. Nimmt man die Verluste im Resonator etwas gro˜…er an, so
kann der Verlauf der theoretischen Kurve bei ho˜heren Dampfdru˜cken besser beschrieben
werden.
Fu˜r einen Vergleich der hier beobachteten Schwelle mit anderen in der Literatur vero˜fient-
lichten Angaben (siehe Tab. 2.2 auf Seite 24) kann nur das Experiment von Jones
u. a. [1996] herangezogen werden. Jones u. a. [1996] verwendeten ebenfalls Single{Mode{
Ringresonatoren. Dabei wurde bei Betrieb der Ramanlaser auf dem Pumpu˜bergang
P(13)/R(15)(43-0) bei 514 nm Schwellen von 50mW bei einer Zella˜nge von 70 cm und
Dampfdru˜cken um 30Pa erreicht. Die Schwellleistungen von Jones u. a. [1996] und die
hier gemessenen liegen also um weniger als einen Faktor 2 auseinander. Ein konkre-
ter Vergleich der Messungen ist allerdings nicht unmittelbar mo˜glich, da ein anderer
Pumpu˜bergang verwendet wurde. Desweiteren la˜…t sich aus den in der Vero˜fientlichung
angegebenen Resonatordaten schlie…en, da… Jones eine deutlich sta˜rkere Fokussierung
und ein kleineres Modenvolumen im Resonator verwendet hat, vermutlich um die starke
Absorption der Pumpstrahlung in der 70 cm langen Zelle durch kleinere Pump{ und
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Resonatorvolumina zu kompensieren.
Betrachtet man noch einmal Abb. 6.12(a), so wird deutlich, da… ein Senken der Re-
sonatorverluste durch Einsatz verlusta˜rmerer Spiegel und frequenzselektiver Elemente
die Schwellleistung deutlich verringern kann. Bei Halbierung der hier minimal erreich-
ten Verluste auf 0; 5% sollten bei sonst konstanten Bedingungen, Schwellen von 10 mW
mo˜glich sein. Verzichtet man auf jegliche Frequenzselektion und betreibt die Ramanlaser
in 2{Spiegel{Stehwellenresonatoren, so kann man die Verluste durchaus auf 0; 2% senken
und somit Schwellen von einigen mW Pumpleistung realisieren, wie von Luhs u. a. [1983]
mit 4mW Schwellleistung in einer 25 cm langen Zelle demonstriert werden konnte.
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6.4.2. Ausgangsleistung der Laser
Neben der Messung der Schwellleistung eines Ramanlasers auf dem Ramanu˜bergang
R(56)(32-31) (‚ … 781 nm) wurde auch die Ausgangsleistung des Ramanlasers in Ab-
ha˜ngigkeit von der eingestrahlten Pumpleistung bei unterschiedlichen Dampfdru˜cken des
Mediums untersucht, wobei der Pumplaser, wie auch schon bei den Schwellleistungsmes-
sungen, auf die Komponente a3=a4 der R(56)(32-0) stabilisiert war. Die Messungen sind
in Abb. 6.13 und Abb. 6.14 dargestellt. In Abb. 6.13 und 6.14(a) betrugen die Verluste im
Resonator 1%, die Messungen in Abb. 6.14(b) wurden bei Resonatorverlusten von 1; 6%
vorgenommen. Die einzelnen Kreuze stellen die erhaltenen Ausgangsleistungen dar, die
durchgezogene Linie in Abb. 6.13 und 6.14 ist eine Ausgleichsgerade, die insbesondere
die Orientierung in der halblogarithmischen Darstellung in Abb. 6.13 erleichtern soll.
Fu˜r alle erhaltenen Me…punkte in Abb. 6.13 erkennt man ein monotones und nahezu
lineares Ansteigen der Ausgangsleistung mit der Pumpleistung, wobei bei einem niedri-
gen Dampfdruck von 27Pa die Ausgangsleistung (siehe Abb. 6.13) des Ramanlasers bei
maximaler Pumpleistung von 350mW nur 0; 2„W betra˜gt. Mit steigendem Dampfdruck
steigt auch die ausgekoppelte Leistung, wobei bei einem Dampfdruck von 137 Pa die
maximale Ausgangsleistung in dieser Resonatorkonflguration von etwa 400„W erreicht
wird. Der Verlauf der Ausgangsleistung gegen den Dampfdruck ist in Abb. 6.15 noch
einmal graphisch dargestellt. Bei Dampfdru˜cken gro˜…er 137Pa fa˜llt die Ausgangsleistung
bei konstanter Pumpleistung von 300mW ab, diese hat sich bei 215Pa auf 290„W redu-
ziert. Messungen bei Dampfdru˜cken gro˜…er 215Pa waren nicht mo˜glich, da bei Dampf-
dru˜cken oberhalb ca. 240Pa das Jodreservoir im Seitenarm vollsta˜ndig aufgebraucht ist
und somit keine ho˜heren Dichten eingestellt werden konnten. Unter den vorliegenden
Betriebsbedingungen wird die Ausgangsleistung bei einem Dampfdruck von … 140 Pa
maximal.
In Abb. 6.14(b) ist die Ausgangsleistung des Ramanlasers fu˜r Dampfdru˜cke von 63,
93 und 137Pa bei Verlusten im Resonator von 1; 6% dargestellt. Wie man in Abb.
6.14 erkennt, sind die Ausgangsleistungen bei Resonatorverlusten von 1; 6% bei gleichen
Dampfdru˜cken und gleicher Pumpleistung bereits deutlich geringer. Z.B. bei 137Pa und
300mW betra˜gt die Ausgangsleistung bei Resonatorverlusten von 1% 400„W und bei
1; 6% Verlust 250„W. Dies deutet daraufhin, da… die optimale Auskopplung hier bereits
u˜berschritten ist. Das in Abb. 6.13 und Abb. 6.15 dargestellte Verhalten ist typisch auch
fu˜r andere Ramanlaseru˜berga˜nge, wobei bei Betrieb der Ramanlaser im langwelligen
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Abbildung 6.13.: Halblogarithmische Darstellung der Ausgangsleistung des Ramanlasers
gegen die eingestrahlte Pumpleistung fu˜r Dampfdru˜cke von 27, 41 und 63Pa im Medi-
um. Die Verluste des Resonators betrugen 1%. Der Pumplaser war auf die Komponente
a3=a4 der R(56)(32-0) stabilisiert, die Ramanlaseremission erfolgte auf dem U˜bergang
R(56)(32-31) bei ‚ … 781 nm.

























(a) Darstellung der Ausgangsleistung des
Ramanlasers in Abha˜ngigkeit von der
eingestrahlten Pumpleistung fu˜r Dampf-
dru˜cke von 63, 93 und 137Pa im Medium.
Die Verluste des Resonators betrugen 1%.

























(b) Darstellung der Ausgangsleistung des
Ramanlasers in Abha˜ngigkeit von der
eingestrahlten Pumpleistung fu˜r Dampf-
dru˜cke von 63, 93 und 137Pa im Medi-
um. Die Verluste des Resonators betrugen
1; 6%.
Abbildung 6.14.: Ausgangsleistung der Ramanlaser fu˜r unterschiedliche Dampfdru˜cke
und Verluste von 1% und 1; 6%. Der Pumplaser war auf die Komponente a3=a4 der
R(56)(32-0) stabilisiert, die Ramanlaseremission erfolgte auf dem U˜bergang R(56)(32-




















Abbildung 6.15.: Verlauf der Ausgangsleistung des Ramanlasers bei konstanter Pump-
leistung und 1% Verlust im Resonator. Der dargestellte Bereich des Dampfdrucks
entspricht einer Seitenarmtemperatur von 293 bis 320K.
Bereich um 1300 nm deutlich ho˜here Ausgangsleistungen von maximal 3mW erreicht
werden ko˜nnen (vergleiche auch Abb. 6.3). Fu˜r einen Vergleich der gemessenen Aus-
gangsleistungen und dessen Abha˜ngigkeit von der Pumpleistung und vom Dampfdruck
mit der Theorie mu… fu˜r eine vollsta˜ndige Beschreibung des Ramanlasers oberhalb der
Schwelle die vollsta˜ndige Lo˜sung des Versta˜rkungskoe–zienten, wie sie in Gl. (A.39) auf
Seite 151 angegeben ist, benutzt werden. Fu˜r die Berechnung der Ausgangsleistung eines
Lasers mu… neben der Berechnung des Versta˜rkungskoe–zienten auch der Ein°u… des im
Resonator umlaufenden erzeugten Laserfeldes betrachtet werden, wodurch die erzeugte
Leerlaufversta˜rkung (also ohne Laserfeld) verringert wird. Hierbei mu˜ssen auch Propa-
gationsefiekte wie z.B. der Strahlverlauf des umlaufenden Feldes beru˜cksichtigt werden,
da sie zu einem uneinheitlichen Abbau der Versta˜rkung im Medium fu˜hren. Desweiteren
ist der U˜berlapp zwischen gepumptem Volumen und der Lasermode zu beru˜cksichtigen,
was experimentell schwer zu kontrollieren ist. Es genu˜gt dabei nicht nur die Kenntnis
des Strahlverlaufs von Pump{ und erzeugter Laserstrahlung. Z.B. kann es durch nicht
optimale Justage zu einem kleinen Winkeln zwischen Pump{ und erzeugter Laserstrah-
lung kommen, der den U˜berlapp zwischen beiden Volumina deutlich verringert. Es wurde
versucht diese Situation in den vorliegenden Experimenten durch Optimierung der Aus-
gangsleistung (=^ optimaler U˜berlapp der Volumina) bei sonst konstanten Bedingungen
zu vermeiden. Auf eine komplette Beschreibung der Ramanlaser oberhalb der Schwelle,
mit dem Ziel die Ausgangsleistung exakt zu modellieren, ist wegen der Komplexita˜t der
experimentellen sowie theoretischen Probleme verzichtet worden. Allgemeine Theorien
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zur Beschreibung eines Lasers oberhalb der Schwelle, die auch ortsabha˜ngige Beitra˜ge
beru˜cksichtigt sind z.B. in Svelto [1998] zu flnden.
Um z.B. die Abha˜ngigkeit der Ausgangsleistung vom Dampfdruck bei konstanter
Pumpleistung wie er in Abb. 6.15 dargestellt ist, jedoch qualitativ verstehen zu ko˜nnen,
ko˜nnen einfache Grundgleichungen der Laserphysik, die Propagationsefiekte und unvoll-
sta˜ndigen Modenu˜berlapp nicht beru˜cksichtigen, angewendet werden.
Als Ausgangspunkt fu˜r eine vereinfachte Betrachtung kann der Kleinsignalversta˜rkungs-
koe–zient g0 (in Kap. 5 als fid bezeichnet; in Lehrbu˜chern ist g0 fu˜r die Leerlauf-
versta˜rkung gebra˜uchlich) dienen, der in Kap. 5 berechnet wurde. Das entsprechende
Kleinsignalversta˜rkungsprofll g0(”) ist auf Grund der Sub{Doppler{Anregung und des
Ramanversta˜rkungsprozesses ein homogenes Versta˜rkungsprofll. Infolge dessen ist auch







zu erwarten, wobei Id die Intensita˜t des Ramanlaserfeldes innerhalb des Resonators und
Is die Sa˜ttigungsintensita˜t auf dem Laseru˜bergang ist. Fu˜hrt man nun die Annahme,
da… g0(”) und g(”) im Medium konstant sind (dies bedeutet, das Propagationsefiekte
fu˜r Pump{ und Ramanlaserfeld nicht betrachtet werden und somit Id als konstant ange-
nommen wird) ein, so ko˜nnen g0(”) und g(”) durch die makroskopischen Versta˜rkungen
V0 und V ersetzt werden. Setzt man wie schon in Abs. 6.4.1 die Versta˜rkung V gleich










¡1 kann man mit Hilfe der bekannten Leerlaufversta˜rkung und den bekann-
ten Verlusten im Resonator berechnen. Die Sa˜ttigungsintensita˜t auf dem Laseru˜bergang
Is (j3i ! j2i) kann man analog zur Sa˜ttigungsintensita˜t auf dem Pumpu˜bergang nach
Gl. (A.53) abscha˜tzen, in dem man hier die entsprechenden Dipolmomente und Rela-
xationsraten fu˜r den Laseru˜bergang verwendet. Bei dieser Abscha˜tzung werden keine
verbreiternden Efiekte durch das starke Pumplaserfeld auf dem U˜bergang (j1i ! j3i)
beru˜cksichtigt. In Abb.6.16(a) ist der Verlauf von V
L
¡1 fu˜r eine konstante Pumpleistung
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(a) gestrichelte Kurve und rechte y-Achse:
Verlauf des Terms (VL ¡ 1) aus Gleichung
(6.2)
durchgezogene Kurve: Verlauf der Sa˜tti-
gungsintensita˜t auf dem Laseru˜bergang.






















(b) Verlauf der Ausgangsintensita˜t in
willku˜hrlichen Einheiten in Abha˜ngigkeit
vom Dampfdruck.
Abbildung 6.16.: Verlauf des Terms (V
L
¡1), der Sa˜ttigungsintensita˜t und der Ausgangs-
intensita˜t in Abha˜ngigkeit vom Dampfdruck des Mediums.
von 300mW als gestrichelte Linie dargestellt. Die benutzten Leerlaufversta˜rkungen ent-
sprechen den in Abb. 6.12(a) dargestellten Kurvenverla˜ufen. Man erkennt, da… der Term
V
L
¡ 1 bereits fu˜r einen Dampfdruck von 70Pa maximal wird. Die durchgezogene Linie
gibt den Verlauf der Sa˜ttigungsintensita˜t wieder. Bedingt durch die Druckverbreiterung
steigt die Sa˜ttigungsintensita˜t mit steigendem Dampfdruck an. Der qualitative Verlauf
der Ausgangsleistung ergibt sich aus dem Produkt beider Kurven und ist in Abb. 6.16(b)
dargestellt, wobei diese Kurve auf Grund der idealisierten Annahmen keine quantitati-
ven Aussagen u˜ber die zu erwartenden Ausgangsintensita˜ten trifit. In Abb. 6.16 er-
kennt man, da… die Ausgangsintensita˜t bzw. Ausgangsleistung fu˜r einen Dampfdruck
von 150Pa maximal sein sollte. Dies stimmt mit den experimentellen Ergebnissen gut
u˜berein (Vergleiche hierzu die Abb. 6.15 mit den experimentellen Werten auf Seite 110).
Durch die obigen U˜berlegungen, die stark vereinfacht das Laserverhalten oberhalb der
Schwelle beschreiben, ist es also durchaus mo˜glich, die experimentell erhaltene Ausgangs-
leistungskurve qualitativ zu verstehen.
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6.4.3. Durchstimmverhalten
Durch den Ramanprozess werden Pumpfeld und Ramanlaserfeld miteinander gekoppelt,
und es ergibt sich gegenu˜ber konventionellen Lasern ein anderes Durchstimmverhal-
ten. Zum einen kann bei fester Pumpfrequenz durch den Pumplaser ein im Frequenz-
raum festliegendes Versta˜rkungsprofll induziert werden, dessen Form und Breite von
einer Vielzahl von Parametern abha˜ngig ist (vergleiche Kap. 5). Der Ramanlaser kann
dann abha˜ngig von den Resonatorverlusten in einem mehr oder weniger gro…en Bereich
dieses Versta˜rkungsproflls verstimmt werden. Zum anderen kann auch der Pumplaser
verstimmt werden. Dies fu˜hrt zu einer entsprechenden Verstimmung des Versta˜rkungs-
proflls und damit auch zu einer Verstimmung der Ramanlaserfrequenz. Wird z.B. die
Ramanlaserfrequenz durch eine Stabilisierung auf das Maximum des Versta˜rkungspro-




wobei ¢”R und ¢”p die entsprechenden Verstimmungen von der Resonanz sind. Diese
Beziehung ist gu˜ltig fu˜r Frequenzen in der Na˜he der Resonanz fu˜r nicht aufgespalte-
ne Versta˜rkungsproflle [Beterov und Chebotaev 1974]. In der Praxis kann die Verstim-
mung ¢”R sehr viel gro˜…er als die Dopplerbreite der U˜berga˜nge und auch die Breite
des Versta˜rkungsproflls sein. Grundsa˜tzlich kann ein Ramanlaser auch sehr weit von der
Resonanz betrieben werden. Dann gilt schlie…lich ¢”R = ¢”p [Beterov und Chebotaev
1974].
Im folgenden werden zuna˜chst Untersuchungen zur Verstimmung der Pumplaserfrequenz
diskutiert. Dabei wird die Ausgangsleistung des Ramanlasers gegen ¢”p gemessen, nicht
aber die Verstimmung ¢”R (auch ohne Stabilisierung liegt die jeweilige Ramanlaserfre-
quenz in der Na˜he des Maximums des Versta˜rkungsproflls). Anschlie…end werden dann
Experimente zur Verstimmung des Ramanlasers bei fester Pumplaserfrequenz beschrie-
ben. Die Charakterisierung des Ramanlasers wurde fu˜r den Pumpu˜bergang R56(32-0)
und den Ramanu˜bergang R(56)(32-31) bei ‚ … 781 nm untersucht. Zur Kalibration der
Frequenzachse diente ein gleichzeitig detektiertes Sa˜ttigungsspektrum. Die Ergebnisse
dieser Messungen sind in Abb. 6.17 und 6.18 fu˜r eine feste Pumpleistung von 300mW
und Dampfdru˜cke zwischen 21 und 186Pa dargestellt. Die obere Abbildung stellt jeweils
die gemessene Ausgangsleistung in Abha˜ngigkeit von der Pumplaserfrequenz dar, wobei
bei dieser Messung keine Leistungskalibrierung vorgenommen wurde, die angegebenen
Intensita˜ten sind allerdings ma…sta˜blich. Der Nullpunkt der dargestellten Frequenzachse
wird durch die erste Hyperfeinstrukturkomponente a1 festgelegt. Die jeweils untere Ab-
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bildung ergibt sich aus numerischen Rechnungen und wird erst im Anschlu… diskutiert.
Bei einem Dampfdruck von 21Pa erkennt man, da… nur in einem kleinen Bereich von 300
bis 450MHz Ramanlaseremission zu beobachten ist. Bei einem Dampfdruck von 29Pa
hat sich dieser Bereich bereits auf 400MHz (150 bis 550MHz) ausgedehnt, zusa˜tzlich be-
obachtet man von 600 bis 900MHz ein weiteres Gebiet mit Ramanlaseremission. Bei 45
und 68Pa kann u˜ber einen Bereich von 75 bis 950 MHz Ramanlaseremission beobachtet
werden, wobei die Ausgangsleistung bei 68Pa bereits 80{mal gro˜…er als bei 21Pa ist.
Die erhaltene Struktur der Ausgangsleistung a˜hnelt sich zwischen 29 und 68Pa stark,
es ergeben sich zwei Ausgangsleistungsmaxima bei etwa 350 und 750MHz, wobei das
Ausgangsleistungsmaximum bei 350MHz deutlich gro˜…er ist. Bei einem Dampfdruck von
93Pa (Abb. 6.18 oben) hat sich diese Struktur gea˜ndert. Es tritt ein drittes Maximum
in der Ausgangsleistung auf und an der Frequenzposition 350MHz ein lokales Minimum.
Die Maxima der Ausgangsleistung haben sich zu niedrigen bzw. ho˜heren Frequenzen ver-
schoben (Niederfrequentes Maximum: 350MHz(68Pa)!270MHz(93Pa); ho˜herfrequen-
tes Maxiumum: 750MHz(68Pa) !770MHz(93Pa)). Bei 138Pa wird diese Situation
noch deutlicher: Es gibt drei ausgepra˜gte Maxima, wobei die beiden Maxima, die bei
Dampfdru˜cken zwischen 29 und 68Pa bei 350 und 750MHz zu beobachten waren, sich
jetzt deutlich nach 225 und 800MHz verschoben haben. Die maximale Ausgangsleistung
liegt jetzt nicht mehr bei 350 MHz, wie es bei niedrigeren Dampfdru˜cken zu beobachten
war, sondern bei 800MHz. Bei einem noch ho˜heren Dampfdruck von 186Pa hat sich
die maximale Ausgangsleistung weiter zu ho˜heren Frequenzen verschoben und liegt jetzt
deutlich in der Leistung reduziert bei 860MHz. Im Zentrum des Pumpu˜bergangs (350
bis 650MHz) kann bei 186Pa keine Laseroszillation mehr beobachtet werden. Dieses
komplexe Verhalten der Ausgangsleistungsproflle in Abha˜ngigkeit vom Dampfdruck soll
zuna˜chst durch einige qualitative Argumente erla˜utert werden. Betrachtet man noch
einmal die Abb. 6.17 und 6.18, so fa˜llt insbesondere auf, da… bei der Frequenz 0 MHz
(also auf den Komponente a1) bei keiner der gezeigten Messungen Ramanlaseremission
zu beobachten ist. Dies deutet darauf hin, da… die Versta˜rkung, die durch die einzeln-
stehenden Hyperfeinkomponenten a1, a10 und a15 induziert wird, nicht ausreicht, den
Ramanlaser oberhalb der Schwelle zu betreiben. Vielmehr la˜…t sich vermuten, da… die
gemessenen Ausgangsleistungskurven durch U˜berlagerung einzelner Komponenten bzw.
Komponentengruppen hervorgerufen wird, die durch die Restdopplerbreite, die Druck-
verbreiterung, aber auch die Leistungsverbreiterung durch das eingestrahlte Pumpfeld
u˜berlagern. Werden durch diese Verbreiterungsmechanismen die Relaxationsraten iden-
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Abbildung 6.17.: Erla˜uterungen siehe Abb. 6.18
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Abbildung 6.18.: Erhaltene Ausgangsleistungsproflle fu˜r den Ramanlaser auf dem U˜ber-
gang R(56)(32-31) bei ‚ … 781 nm beim Durchstimmen des Pumplasers u˜ber den
U˜bergang R(56)(32-0) bei 300mW Pumpleistung und Dampfdru˜cken zwischen 21 und
68Pa in Abb 6.17, sowie 93 und 186Pa in dieser Abbildung. Die obere Abb. zeigt zu
jedem Dampfdruck jeweils das Ergebnis der Messung, der untere Teil jeweils das nu-
merisch berechnete Versta˜rkungsprofll. Die Balken im untersten Koordinatensystem
geben die Positionen der Hyperfeinstrukturu˜berga˜nge auf dem Pumpu˜bergang wieder.
Die Bezeichnungen der Hyperfeinstrukturkomponenten sind analog zu Abb. 4.11(b).
Weitere Erla˜uterungen im Text.
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Komp. –” –” … °3
[MHz] bei [Pa]
a2 ¡ a3 26 138
a6 ¡ a7 15 73
a11 ¡ a12 5 24
Tabelle 6.1.: Vergleich der Frequenzdifierenzen einiger eng benachbarter Hyperfeinstruk-
turu˜berga˜nge auf dem Ramanu˜bergang und der Relaxationsrate °3.
tisch oder gro˜…er als der Frequenzabstand der einzelnen Hyperfeinstrukturu˜berga˜nge,
so werden mehrere Hyperfeinu˜berga˜nge gleichzeitg gepumpt. Dies fu˜hrt auf dem Ra-
manu˜bergang zu einem Versta˜rkungsprofll hoher Amplitude, da die Hyperfeinu˜berga˜nge
auf dem Ramanu˜bergang fast vollsta˜ndig u˜berlagern (siehe auch Diskussion im Abs.
5.1.1). Der am einfachsten zuga˜ngliche Verbreiterungmechanismus ist die Druckverbrei-
terung. Betrachtet man die Frequenzdifierenzen fu˜r einige eng benachbarte Komponen-
ten und vergleicht diese mit der Druckverbreiterung auf dem Ramanu˜bergang (°3), so
kann man qualitative Aussagen zum beobachteten Verhalten machen. In Tab. 6.1 sind
einige Frequenzdifierenzen fu˜r eng benachbarte Hyperfeinstrukturu˜berga˜nge auf dem Ra-
manu˜bergang aufgelistet. Die dritte Spalte der Tabelle gibt an, ab welchem Dampfdruck
die Relaxationsrate °3 gleich der Frequenzaufspaltung der Hyperfeinstrukturu˜berga˜nge
ist. Fu˜r die Komponente a11=a12 ist dies ab 24Pa der Fall. Betrachtet man die Messung,
so tritt bei der Messung mit einem Dampfdruck von 29Pa auf dem Komponenten a11=a12
Ramanlaseremission auf. Die Komponenten a6=a7 u˜berlagern erst ab einem Dampfdruck
von 73Pa, in den dargestellten Messungen treten signiflkante Anteile dieser U˜berga˜nge
bei 93Pa auf. Durch diese qualitativen Argumente kann das Verhalten der Ausgangs-
leistungsproflle bis zu einem gewissen Punkt verstanden werden. Allerdings lassen sich
durch anschauliche Argumentation keine Aussagen u˜ber die genaue Profllform machen,
da durch die doppler{verbreiterte Absorption und die Strahlpropagation im Medium das
Verhalten sehr komplex ist.
Deshalb wurde das beobachtete Verhalten der Ausgangsleistung mit der in Kap. 5 vorge-
stellten Theorie und den daraus entwickelten Programmen simuliert und mit den erhal-
tenen Messungen verglichen. Dazu berechnet das Programm bei einer festen Pumplaser-
frequenz das Versta˜rkungsprofll auf dem Ramanu˜bergang und speichert den Maximal-
wert der Versta˜rkung ab. Auf dem Pumpu˜bergang wird dabei mit einer Au°o˜sung von
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10MHz gerechnet, das induzierte Versta˜rkungsprofll wird in 2MHz Schritten bestimmt1.
Um die Messungen mit den Ergebnissen der Rechnung vergleichen zu ko˜nnen, sind die
Rechenergebnisse jeweils zu jedem Dampfdruck unterhalb der Messung dargestellt. Die
durchgezogene Linie in den Graphen gibt die Resonatorverluste an, die in diesem Fall
bei 1; 8% liegen. Fu˜r 45 und 137Pa sind einige markante Stellen der Proflle durch senk-
rechte (gestrichelte) Linien miteinander verbunden, um den Vergleich zwischen Messung
und Rechnung zu erleichtern und die gute U˜bereinstimmung zu verdeutlichen. Bei den
Simulationsrechnungen mu…te auf dem Ramanu˜bergang v0 = 32 ! v00 = 31 die Auf-
spaltung der Hyperfeinstruktur gegenu˜ber der Aufspaltung der Hyperfeinstruktur auf
dem Pumpu˜bergang v0 = 32 ! v00 = 0 angepa…t werden, um die beobachteten Profl-
le beschreiben zu ko˜nnen. Die Bestimmung der Hyperfeinstrukturaufspaltung auf dem
Ramanu˜bergang wird erst spa˜ter beschrieben, zuna˜chst sollen die Auswirkungen auf die
Durchstimmproflle erla˜utert werden: In Abb. 6.19 ist die Situation fu˜r 137 Pa nochmals
dargestellt. Die obere Abb. 6.19(a) zeigt die Me…punkte, wie sie auch in Abb. 6.18 darge-
stellt sind, Teil (b) der Abb. zeigt das berechnete Profll oberhalb der Schwellversta˜rkung
fu˜r identische Hyperfeinstrukturaufspaltung auf Pump{ und Ramanu˜bergang, und Teil
(c) zeigt das Ergebnis der Rechnung fu˜r unterschiedliche Hyperfeinstruktur von Pump{
und Ramanu˜bergang oberhalb der Schwelle. Die senkrechten gestrichelten Linien verbin-
den wieder markante Stellen der Proflle. Man erkennt eine deutlich bessere U˜bereinstim-
mung zwischen der Simulation in Abb. 6.19(c) und der Messung (6.19(a)). Das Einsetzen
der Laseremission bei etwa 50MHz (alle Frequenzen relativ zur ersten Hyperfeinstruk-
turkomponente des Pumpu˜bergangs) und das Ende der Laseremission bei … 1020MHz
wird gut wiedergegeben. Besonders aufia˜llig ist, da… bei Annahme unterschiedlicher Hy-
perfeinstrukturaufspaltung auf Pump{ und Ramanu˜bergang das lokale Minimum bei
… 600MHz durch die Anpassung der Hyperfeinstruktur auf dem Ramanu˜bergang gut
beschrieben werden kann. Bei Berechnung des Proflls mit gleicher Hyperfeinstrukturauf-
spaltung liegt das lokale Minimum etwa 25MHz niedriger. Betrachtet man die Ampli-
tuden der berechneten Versta˜rkungsproflle in Abb. 6.19(b), so erkennt man, da… die
Versta˜rkung am ersten Maximum bei etwa 225 MHz und am dritten Maximum bei
800MHz ungefa˜hr gleich ist. An diesen beiden Frequenzpositionen ist daher auch un-
gefa˜hr die gleiche Ausgangsleistung zu erwarten. Die Messung zeigt aber bei 800 MHz
eine deutlich gro˜…ere Ausgangsleistung, als bei 225MHz. Dieser Unterschied in den Am-
1Die typische Rechenzeit fu˜r die in Abb. 6.17 und 6.18 dargestellten Proflle liegt bei etwa 3 Stunden
(Athlon XP1800 mit 1GB DDR333 RAM).
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Abbildung 6.19.: Vergleich von gemessener Durchstimmkurve bei einem Dampfdruck von
137Pa und einer Pumpleistung von 300mW. (a) Me…werte,
(b) numerische Berechnung der Versta˜rkung oberhalb der Schwelle unter Verwendung
identischer Hyperfeinstrukturaufspaltung fu˜r Pump{ und Ramanu˜bergang,
(c) Versta˜rkung unter Verwendung der Hyperfeinstruktur nach Tab. 6.2.
plituden wird durch die Rechnung in Abb. 6.19(c) gut wiedergegeben. Die gea˜nderte
Hyperfeinstrukturauspaltung zwischen Pump{ und Ramanu˜bergang ist bei dieser Form
der Messung also deutlich sichtbar und kann nicht vernachla˜ssigt werden.
U˜ber die Hyperfeinstrukturaufspaltung ho˜her gelegener Vibrationsniveaus im Grundzu-
stand ist wenig bekannt. Eine genaue Beschreibung der Hyperfeinstruktur mit Unsicher-
heiten deutlich unter 100 kHz liegt nur fu˜r den Bereich v00 = 0 : : : 17 vor und ist umfas-
send in [Bodermann 1998] beschrieben. Oberhalb dieses Bereichs liegen keine pra˜zisen
Messungen vor. Fu˜r ho˜her gelegene Vibrationsniveaus im Grundzustand ko˜nnen u˜bliche
Methoden der Sa˜ttigungsspektroskopie der U˜berga˜nge wegen der geringen thermischen
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Besetzung der Niveaus selbst bei hohen Zelltemperaturen von 900K (zur Verschiebung
der Grundzustandsbesetzung in ho˜here Niveaus) nicht mehr angewendet werden. Bis
lang gibt es nur eine Arbeit [Bacis u. a. 1980], in der durch Untersuchung der Linienform
der Fluoreszenz von angeregten Jodmoleku˜len vom Niveau v0 = 43; J 0 = 12; 14 Daten
u˜ber die Hyperfeinstruktur ho˜herer Niveaus ermittelt wurden. Die vero˜fientlichten Daten
erstrecken sich u˜ber den Bereich von v00 = 26 : : : 107. Die in [Bacis u. a. 1980] vero˜fient-
lichten Aufspaltungen (bzw. die Parameter, die die Aufspaltung beschreiben) wurden
als Ausgangspunkt fu˜r die Berechnung der Hyperfeinstrukturaufspaltung auf dem Ra-
manu˜bergang genommen2. Fu˜r die in Tab. 6.2 angegebene Hyperfeinstrukturaufspaltung
wurde die beste U˜bereinstimmung mit den erhaltenen Messungen erzielt. Zum Vergleich
ist in der zweiten Spalte der Tabelle die Aufspaltung auf dem Pumpu˜bergang und in
der vierten Spalte die jeweilige Difierenz zwischen den einzelnen Hyperfeinu˜berga˜ngen
angegeben.
Fu˜r die Berechnung der in Tab 6.2 angegebenen Hyperfeinstrukturaufspaltung auf dem
Pumpu˜bergang wurden die in [Hong u. a. 2001] vero˜fientlichten Daten fu˜r Grund{ und
angeregten Zustand benutzt, die die derzeit pra˜zisesten Daten zur Beschreibung der
Hyperfeinstrukturaufspaltung der R(56)(32-0) darstellen. Die Berechnung der Hyper-
feinstruktur auf dem Ramanu˜bergang erfolgte mit den Daten aus [Bacis u. a. 1980],
wodurch eine gute U˜bereinstimmung zwischen simulierten Profllen und den Messungen
erzielt werden konnte. Auf die Details der verwendeten Parameter zur Berechnung der
Hyperfeinstruktur soll im Rahmen dieser Arbeit nicht weiter eingegangen werden. Die
Parameter zur Bestimmung der Hyperfeinstrukturaufspaltung sind in der Unterschrift
zu Tab. 6.2 angegeben.
Die obigen Betrachtungen zeigen, da… das Verhalten der Ramanlaserausgangsleistung
beim Durchstimmen des Pumplasers u˜ber den Pumpu˜bergang durch Vergleich mit nu-
merischen Berechnungen des Versta˜rkungsproflls unter Beru˜cksichtigung einer mo˜glichen
A˜nderung der Hyperfeinstruktur auf dem Ramanu˜bergang gut verstanden werden kann.
Der Ein°u… der gea˜nderten Hyperfeinstruktur ist dabei in der numerischen Rechnung,
wie auch in der Messung deutlich erkennbar. Diese Form der Experimente stellt aller-
dings keine hochpra˜zise Methode zur Ermittlung der Hyperfeinstrukturaufspaltung auf
dem Ramanu˜bergang dar, da bei dieser experimentellen Methode nur die
"
Einhu˜llende\
2Details zur Berechnung der Hyperfeinstruktur flndet man in [Broyer u. a. 1978, Bodermann 1998].
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Komp. Frequenz Frequenz Difierenz
R(56)(32-0) R(56)(32-31)
[MHz] [MHz] [MHz]
a1 0 0 0
a2 259,697 268,947 9,25
a3 285,509 295,748 10,2
a4 286,218 296,057 9,8
a5 311,367 322,275 10,9
a6 401,477 416,031 14,5
a7 416,993 431,706 14,7
a8 439,627 455,076 15,4
a9 455,343 470,957 15,6
a10 571,542 591,627 20,0
a11 698,054 722,707 24,6
a12 702,754 727,690 24,9
a13 726,031 751,307 25,2
a14 732,207 757,729 25,5
a15 857,954 888,061 30,1
Tabelle 6.2.: Hyperfeinstrukturaufspaltung auf dem Pumpu˜bergang R(56)(32-0) be-
rechnet nach den derzeit genausten Daten von [Hong u. a. 2001]. Zur Berechnung
der Aufspaltung des U˜bergangs R(56)(32-0) wurden folgende Daten verwendet:
eqQX = ¡1919MHz, CX = 3; 306 kHz, dx = 1; 524 kHz , –x = 3; 705 kHz, sowie
fu˜r den B{Zustand: eqQB = ¡544; 751MHz, CB = 896; 56 kHz, dB = ¡4; 2701 kHz ,
–B = ¡6; 943 kHz. Dabei gibt eqQX=B den Wert fu˜r die elektrische Quadrupolwech-
selwirkung, CX=B die Spin{Rotations{, dX=B und –X=B die tensorielle bzw. skalare
Spin{Spin{ Wechselwirkung an. Die Frequenzen fu˜r den Ramanu˜bergang wurden auf
Grundlage der Daten von [Bacis u. a. 1980] mit einem eqQX = ¡2520(50)MHz be-
rechnet. Alle anderen Parameter des Grundzustandes wurden Null gesetzt. Die beste
U˜bereinstimmung zwischen der Theorie und der Simulation wurde fu˜r einen Wert von
eqQX = ¡2500MHz erreicht. Eine Fehlerabscha˜tzung des hier ermittelten Wertes ist
allerdings schwer mo˜glich. Der hier bestimmte Wert liegt aber in den von [Bacis u. a.
1980] angegebenen Fehlergrenzen. Die dritte Spalte gibt die Difierenzen der Hyperfe-
instrukturaufspaltung zwischen Pump{ und Ramanu˜bergang an.
der Ausgangsleistung gemessen wird. Die in diesem Abschnitt vorgestellten Messungen
und die daraus resultierende A˜nderung der Hyperfeinstrukturaufspaltung stimmt mit
den Werten von [Bacis u. a. 1980] u˜berein. Eine wesentliche Steigerung der Genauigkeit
der Parameter, die in [Bacis u. a. 1980] angegeben werden, ist durch die hier vorgestellten
Messungen nicht zu erwarten.
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6.4.4. Form der Ausgangsleistungsproflle
Wie in Abs. 6.4.3 erla˜utert, wird bei festgehaltener Pumpfrequenz ein Ramanversta˜rkungs-
profll induziert. Die Form des Proflls fu˜r eine feste Pumpintensita˜t ergibt sich aus
den in Kap. 5 erla˜uterten Berechnungen. Das makroskopische Versta˜rkungsprofll er-
gibt sich dann aus der Integration u˜ber die La˜nge des Mediums unter Beru˜cksichtigung
der Pumpintensita˜tsverteilung. Um dieses makroskopische Profll zu messen, mu˜…te die
Versta˜rkung mit einem durchstimmbaren Probelaser frequenzaufgelo˜st abgefragt wer-
den, was in der experimentellen Durchfu˜hrung au…erordentlich aufwendig ist. Statt-
dessen kann die Ramanlaseroszillation selbst benutzt werden, um die Proflle oberhalb
der Schwellversta˜rkung abzufragen. Es ergibt sich dann ein Ausgangsleistungsprofll des
Ramanlasers, da… na˜herungsweise das makroskopische Versta˜rkungsprofll wiedergibt.
Dazu wurde der Pumplaser auf verschiedene Hyperfeinkomponenten des Pumpu˜bergangs
R(56)(32-0) stabilisiert und die La˜nge des Ringresonators (Abb. 6.4(a)) durch Anlegen
einer linearen Spannungsrampe am Piezo (hinter Spiegel M4) deflniert durchgestimmt.
Die Spannungsrampe wurde von einem Dreiecksgenerator und einem Hochspannungs-
versta˜rker erzeugt. Im Abstand des freien Spektralbereiches des Ringresonators ergibt
sich dann eine periodisch wiederkehrende Struktur der Ausgangsleistungsproflle, wo-
durch Aussagen u˜ber die Breite und den Frequenzabstand der Proflle gewonnen werden
ko˜nnen. In Abb. 6.20, 6.22 und 6.25 sind die Ergebnisse dieser Messungen fu˜r unter-
schiedliche Betriebsbedingungen der Ramanlaser dargestellt. Abb. 6.20 zeigt die erhal-
tenen Ausgangsleistungsproflle bei einer festen Pumpleistung von 200mW und einem
Dampfdruck von 93Pa. In den Abb. 6.20(a) bis 6.20(f) sind Ausgangsleistungsproflle
an unterschiedlichen Frequenzpositionen innerhalb des Pumpu˜bergangs dargestellt. Die
Angaben in Abb. 6.20(a) und 6.20(b) sind relativ zur Lage der ersten Hyperfeinstruktur-
komponente a1 angegeben, bei allen anderen Messungen wurde der Pumplaser direkt auf
eine Hyperfeinstrukturkomponente des Pumpu˜bergangs stabilisiert. Wie schon im vor-
herigen Abschnitt 6.4.3 kann unter den hier vorliegenden experimentellen Bedingungen
kein Ramanlaserbetrieb auf den einzelstehenden Komponenten a1, a10 und a15 realisiert
werden. Abb. 6.20(a) zeigt das erhaltene Ausgangsleistungsprofll bei einer Pumplaser-
frequenz von ca. 80MHz (der Laser war bei dieser und der nachfolgenden Messung in
Abb. 6.20(b) nicht stabilisiert).
Das erhaltene Ausgangsleistungsprofll in Abb. 6.20(a) entsteht durch U˜berlagerung
der Versta˜rkungsbeitra˜ge der Komponenten a2¡ a5, die an dieser Frequenzposition zwi-
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Abbildung 6.20.: Form der Ausgangsleistungsproflle bei unterschiedlicher Frequenz ”p des
Pumplasers, bei 93Pa und einer Pumpleistung von 200 mW. Die Pumplaserfrequenz
”p ist relativ zur ersten Hyperfeinstrukturkomponente des Pumpu˜bergangs angege-
ben, die Frequenzangaben in den Graphen sind relativ zum Maximum der Ausgangs-
leistungsproflle angegeben. Die Frequenzangaben in Abb. 6.20(a) bis 6.20(f) beziehen
sich auf die Pumplaserfrequenz relativ zur ersten Hyperfeinstrukturkomponente des
R(56)(32-0) U˜bergangs. Abb. 6.20(a) und 6.20(b) wurden bei nichstabilisiertem Be-
trieb des Pumplasers aufgenommen. Die Frequenzangaben in den Abb. 6.20(a) und
6.20(b) sind auf … 5MHz genau. Alle anderen Abbildungen wurden bei stabilisiertem
Betrieb des Pumplasers aufgenommen.
schen 180MHz (a2) und 230MHz (a5) ofi{resonant gepumpt werden. Bei einer Pump-
laserfrequenz von … 200MHz entsteht das Ausgangsleistungsprofll wiederum durch die
Komponenten a2 ¡ a5, die jetzt nur noch 60 bis 100 MHz ofi{resonant gepumpt wer-
den. Die induzierte Gesamtversta˜rkung ist gro˜…er, entsprechend wird das gemessene
Ausgangsleistungsprofll ho˜her und breiter. Strahlt man den Pumplaser resonant auf der
Komponente a3 ein, so ergeben sich zwei voneinander getrennte Ausgangsleistungsproflle.
Das ho˜here Profll stellt die Ausgangsleistung durch Beitrag der Komponenten a2¡a5 dar,
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das kleinere Profll ergibt sich bereits durch die ofi{resonanten Komponenten a6¡a9. An
Hand dieser Abbildungen wird deutlich, da… nur durch U˜berlagerung von einzelnen Hy-
perfeinstruktukomponenten eine hinreichend gro…e Versta˜rkung induziert werden kann.
Der Betrieb auf einzelnen bzw. einzelstehenden Komponenten ist nicht mo˜glich. Dieser
Sachverhalt soll durch Abb. 6.21 verdeutlicht werden. Abb. 6.21 zeigt fu˜r die experimen-
telle Situation in Abb. 6.20(b) das berechnete frequenzaufgelo˜ste Versta˜rkungsprofll fu˜r
die Komponenten a2, a3=a4 und a5, sowie die Summe der Beitra˜ge aller drei Proflle (ge-
strichelte Kurve). Man erkennt, da… unter den vorliegenden experimentellen Bedingun-
gen fu˜r einzelne Komponenten ein Versta˜rkungsgewinn (V ¡ 1) von 0; 5% erreicht wird.
Die u˜berlagerte Komponente a3=a4 erreicht etwa den doppelten Versta˜rkungsgewinn.
Durch U˜berlagerung der einzelnen Komponenten im Frequenzraum kommt es zur Aus-
bildung eines glatten Versta˜rkungsproflls mit einem maximalen Versta˜rkungsgewinn von
1; 8%.





















Versta˜rkungskurven fu˜r die Kom-
ponenten a2, a3=a4 und a5. Die
gestrichelte Kurve gibt die Gesamt-
versta˜rkung an.
Die Struktur der einzelnen beteiligten Hyper-
feinstrukturkomponenten ist nicht mehr auf-
lo˜sbar. Dieses Verhalten gilt analog fu˜r al-
le Hyperfeinstrukturgruppen der R(56)(32-0).
Die gemessenen Proflle in den Abb. 6.20(d) bis
6.20(f) ko˜nnen auf die gleiche Weise erkla˜rt
werden. Stabilisiert man den Pumplaser auf die
Komponente a9 (Abb. 6.20(d)) des Pumpu˜ber-
gangs, so hat sich die Situation im Vergleich zu
Abb. 6.20(c) genau umgekehrt. Die gro˜…te Aus-
gangsleistung erha˜lt man fu˜r die Komponenten
a6 ¡ a9. Die Ausgangsleistung durch die Kom-
ponenten a2 ¡ a5 ist durch das ofi{resonante
Pumpen deutlich unterdru˜ckt. Bei Stabilisie-
rung auf die Komponenten a13 bzw. a15 erha˜lt
man ein Ausgangsleistungsprofll, das sich nur
aus Versta˜rkungsbeitra˜gen durch die Komponenten a11 ¡ a14 ergibt.
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6.4.4.1. Dynamischer Stark{Efiekt
Fu˜r die weiteren Untersuchungen zur Form der Ausgangsleistungsproflle wurde der
Pumplaser auf den Komponenten a11¡ a14, die die geringste Aufspaltung im Multiplett
aufweisen, betrieben. Da bei dieser Pumplaserfrequenz nur ein Ausgangsleistungsprofll
zu beobachten ist, wird die Interpretation der experimentellen Ergebnisse einfacher. In
Abb. 6.22 sind einige Ausgangsleistungsproflle bei einem festen Dampfdruck von 68Pa
und variabler Pumpleistung dargestellt. Bei einer geringen Pumpleistung von 80mW be-
flndet sich der Ramanlaser knapp oberhalb der Schwelle, und man erha˜lt ein Ausgangs-
leistungsprofll mit nur einem Maximum. Bereits ab einer Pumpleistung von 160mW
beobachtet man eine Aufspaltung des Proflls, die in diesem Fall 15MHz betra˜gt und mit
wachsender Pumpleistung ansteigt. Bei 300mW Pumpleistung betra˜gt die Aufspaltung
bereits 30MHz. Die Ausgangsleistung zwischen den Maxima verringert sich mit steigen-








































































































Abbildung 6.22.: Beobachtete Ausgangsleistungsproflle bei Stabilisierung des Pumplasers




















Abbildung 6.23.: Vergleich der beobachteten Aufspaltung der Ausgangsleistungsproflle
mit der numerisch berechneten Aufspaltung.
der Aufspaltung des Ausgangsleistungsproflls und der Ramanlaser erreicht bei maximaler
Pumpleistung zwischen den beiden Maxima nicht mehr die Schwellversta˜rkung.
Dieser Efiekt ist als dynamischer Stark{Efiekt (AC{Stark{Efiekt) oder Autler{Townes{
Aufspaltung [Autler und Townes 1955] bekannt. Hierbei handelt es sich um eine Aufspal-
tung des oberen Niveaus j3i durch ein starkes Pumpfeld. Der dynamische Stark{Efiekt
kann fu˜r einfache Systeme (keine doppler{verbreiterten Medien, keine Absorption, keine
Propagationsefiekte) durch eine einfache Beziehung beschrieben werden. Die Aufspal-
tung der Maxima ist proportional zur Wurzel aus dem Dipolmatrixelement des U˜ber-
gangs und der Intensita˜t des Pumpfeldes (–”AC /
pjpijj2jEpj2). In den hier vorliegenden
Experimenten ist das eingestrahlte Feld durch Absorption der Pumpstrahlung und die
Strahlpropagation ortsabha˜ngig, wobei die Situation durch die U˜berlagerung mehrerer
U˜berga˜nge zu einem Profll weiter verkompliziert wird.
Durch numerische Simulation der Versta˜rkungsproflle fu˜r die vorliegenden experimen-
tellen Bedingungen wurde die berechnete Aufspaltung mit den experimentellen Werten
verglichen. Die Ergebnisse dieses Vergleichs sind in Abb. 6.23 dargestellt. Die Kreuze
stellen die erhaltenen Me…werte dar. Dabei ergibt sich die Unsicherheit in der Bestim-
mung der Aufspaltung zum einen durch die Bestimmung des freien Spektralbereichs
des Ringresonators, als auch wesentlich durch die Nichtlinearita˜t der La˜ngena˜nderung
des Piezotubusses beim Durchlaufen der Spannungsrampe. Die durchgezogene Linie
stellt den berechneten Verlauf der Aufspaltung in Abha˜ngigkeit von der eingestrahl-
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fll fu˜r den U˜bergang R(56)(32-0)!
R(56)(32-31) bei Stabilisierung des
Pumplasers auf die Komponente
a12. Die untere Kurve gibt das
Versta˜rkungsprofll fu˜r eine Pump-
leistung von 80mW wieder, die
obere Kurve die Versta˜rkung fu˜r
eine Pumpleistung von 300mW.
Die Balken stellen die Position der
einzelnen Hyperfeinstrukturkompo-
nenten dar.














(b) Ausschnitt aus dem zentra-
len Teil der Versta˜rkungsproflle fu˜r
einen festen Dampfdruck von 63Pa
und eingestrahlten Leistungen zwi-
schen 80 und 300mW. Die Proflle
wurden fu˜r folgende Pumpleistun-
gen berechnet: 80, 160, 180, 220,
300mW.
Abbildung 6.24.: Versta˜rkungsproflle fu˜r den U˜bergang R(56)(32-31).
ten Pumpleistung dar, wobei hier eine gute U˜bereinstimmung zwischen den experimen-
tellen Werten und dem berechneten Verlauf zu erkennen ist. In Abb. 6.24(a) ist das
berechnete Versta˜rkungsprofll fu˜r zwei unterschiedliche Pumpleistungen dargestellt, wo-
bei der Pumplaser fu˜r die Berechnung resonant mit der Komponente a12 des R(56)(32-0)
U˜bergangs war. Fu˜r eine Pumpleistung von 80mW erkennt man auf den Komponenten
a11¡a14 ein glattes Versta˜rkungsprofll und nur geringe Versta˜rkungen auf den benachbar-
ten Komponenten. Bei einer Pumpleistung von 300mW ist der zentrale Teil des Proflls
deutlich aufgespalten. Ebenso erkennt man, da… durch die Aufspaltung der benachbar-
ten Hyperfeinstrukturu˜berga˜nge die Flanken des zentralen Teils des Versta˜rkungsproflls
vera˜ndert werden. Abb. 6.24(b) zeigt den zentralen Teil des Versta˜rkungsproflls fu˜r einige
Pumpleistungen wie sie auch in den Experimenten verwendet wurden, wobei nur der Teil
des Proflls oberhalb der Schwelle dargestellt ist. Vergleicht man die berechnete Struk-
tur des Versta˜rkungsproflls mit den gemessenen Ausgangsleistungsprofllen, so fa˜llt auf,
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Abbildung 6.25.: Gemessene Ausgangsleistungsproflle bei Stabilisierung des Pumplasers
auf die Komponente a12 der R(56)(32-0) bei fester Pumpleistung von 300mW.
da… die Breiten der berechneten Proflle gut mit den gemessenen Breiten der Ausgangs-
leistungsproflle u˜bereinstimmen und hier nur Abweichungen im Bereich weniger MHz
zu beobachten sind. Auch die leicht unterschiedlichen Amplituden der aufgespaltenen
Ausgangsleistungsproflle (das niederfrequente Maximum hat grundsa˜tzlich eine ho˜here
Ausgangsleistung) kann durch die berechneten Versta˜rkungsproflle besta˜tigt werden.
Um den Ein°u… des dynamischen Stark{Efiekts weiter zu untersuchen, wurde wie in
Abb. 6.25 die Pumpleistung bei 300 mW konstant gehalten und der Dampfdruck in-
nerhalb der Zelle variiert. Mit steigendem Dampfdruck ist hierbei eine Abnahme der
Stark{Aufspaltung zu beobachten. Bei einem Dampfdruck von 35Pa betra˜gt die Auf-
spaltung der Proflle 37 MHz, bei 93Pa hat sich die Aufspaltung auf 25MHz verringert.
Bei einem Dampfdruck von 138Pa (Abb. 6.25(f)) ist keine Aufspaltung des Proflls mehr
zu beobachten. Zur Verringerung der Aufspaltung tragen mehrere Efiekte bei. Zum einen
ist bei kleinen Dampfdru˜cken die Teilchendichte im Medium gering und die Transmis-
sion der Pumpstrahlung gro… (70% bei 35Pa). Durch den geringen Dampfdruck in der
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(a) Vergleich der gemessenen Auf-
spaltung der Proflle (Kreuze), mit
dem Verlauf der numerisch berech-
neten Aufspaltung fu˜r die Bedin-
gungen wie in Abb. 6.26(b).















(b) Ausschnitt aus dem zentralen
Teil der Versta˜rkungsproflle fu˜r ei-
ne feste Pumpleistung von 300mW
und variablem Dampfdruck. Die
Proflle wurden fu˜r folgende Dampf-
dru˜cke berechnet: 35, 41, 63, 80,
93 und 138Pa. Die Aufspaltung der
Proflle wird mit gro˜…er werdendem
Dampfdruck geringer.
Abbildung 6.26.: Vergleich von numerisch berechneter Aufspaltung mit den experimen-
tellen Ergebnissen und Profllform der numerisch berechneten Versta˜rkungsproflle.
Jodzelle ist die Druckverbreiterung klein, und es ko˜nnen im Medium gro…e Pumppara-
meter erreicht werden. Der maximale Pumpparameter bei 35Pa betra˜gt P … 60 und
wird in der Zellmitte erreicht. Mit steigendem Dampfdruck nimmt die Teilchendichte
und die Druckverbreiterung der U˜berga˜nge zu, was zu steigender Absorption und ge-
ringeren Pumpparametern fu˜hrt. Die Aufspaltung der Proflle sollte also mit steigendem
Dampfdruck abnehmen. Bei 93Pa betra˜gt die Transmission nur noch 14%, und es wird
ein maximaler Pumpparameter von P … 9 erreicht. Die Position des maximalen Pump-
parameters liegt jetzt nicht mehr in der Mitte der Zelle (an der Fokusposition), sondern
der maximale Wert wird bereits nach 1=3 der Zelle erreicht, was auf die starke Absorp-
tion der Pumpstrahlung zuru˜ckzufu˜hren ist. Bei 138Pa wird die Pumpstrahlung nahezu
vollsta˜ndig absorbiert, wobei der maximale Pumpparameter bereits am Anfang der Zelle
erreicht wird. Durch die Absorption der Pumpstrahlung und die Strahlpropagation im
Medium kann der Pumpparameter innerhalb des Mediums bis um eine Gro˜…enordnung
variieren3. Das beobachtete Ausgangsleistungsprofll ergibt sich somit als U˜berlagerung
3Zu den Auswirkungen des Pumpparameters auf die Form des Versta˜rkungsproflls in Vorwa˜rtsrichtung
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von Profllen unterschiedlicher Aufspaltung.
In Abb. 6.26(a) sind die beobachteten Aufspaltungen der Proflle (Kreuze) mit den Ergeb-
nissen der numerischen Simulation der Aufspaltung verglichen. Man erkennt einen na-
hezu linearen Zusammenhang zwischen der Abnahme der Aufspaltung und dem Dampf-
druck, sowie eine gute U˜bereinstimmung mit den beobachteten Aufspaltungen. Abb.
6.26(b) zeigt die berechnete Form der einzelnen Proflle oberhalb der Schwelle fu˜r unter-
schiedliche Dampfdru˜cke. Vergleicht man die berechneten Proflle mit den gemessenen
Profllen, so ergibt sich auch hier wieder eine gute U˜bereinstimmung zwischen gemesse-
nen und gerechneten Profllbreiten.
In diesem Abschnitt wurden einige Eigenschaften der molekularen Jod{Ramanlaser, die
in Single{Mode{Ringresonatoren im nahinfraroten Bereich um 780 nm betrieben wurden,
gezeigt. Dabei zeigte sich, da… das beobachtete Schwellwertverhalten, der Durchstimm-
bereich, die Form der Ausgangsleistungsproflle, sowie Niveauaufspaltungen und deren
Kompensation nur teilweise durch qualitative Argumentation versta˜ndlich gemacht wer-
den ko˜nnen. Um quantitativere Aussagen gewinnen zu ko˜nnen, ist eine vollsta˜ndige
Beschreibung des Lasersystems mit dem Dichtematrixformalismus inklusive der Mo-
dellierung der Pumpabsorption notwendig, die schlie…lich auf numerische Rechenpro-
gramme fu˜hrt. Die daraus gewonnenen Versta˜rkungskurven und Versta˜rkungsproflle fu˜r
den Kleinsignalfall wurden in diesem Abschnitt mit den experimentellen Beobachtungen
verglichen. Hierbei ist eine meist gute U˜bereinstimmung zwischen den experimentellen
Ergebnissen und der teilweise aufwendigen numerischen Simulation festzustellen.
siehe auch Abb. 5.2 auf Seite 74.
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6.4.5. Linienbreite und Frequenzstabilita˜t der Ramanlaser
Wie schon in Abs. 2.2 und Kap. 5 diskutiert, setzt sich die Versta˜rkung eines Raman-
lasers aus einem inkoha˜renten Einphotonen{(Inversions{) und einem koha˜rentem Zwei-
photonen{(Raman){Beitrag zusammen, wobei der koha˜rente Zweiphotonen{Beitrag in
Vorwa˜rtsrichtung dominiert. Der Einphotonenbeitrag verko˜rpert dabei die
"
konventio-
nellen\ Lasereigenschaften. Bei einem konventionellen Laser liegt ein Versta˜rkungsprofll
(meist bestimmt durch einen U˜bergang) vor, innerhalb dessen ein Laser noch zur Os-
zillation gebracht werden kann. Die Linienbreite, die die relative Frequenzstabilita˜t des
Lasers bestimmt, wird dabei im wesentlichen durch das technische Rauschen des Re-
sonators bestimmt (vom Quantenrauschen wird hier abgesehen), wa˜hrend die absolute
Stabilita˜t vom Laseru˜bergang abha˜ngt. Beim Ramanlaser werden Lage und Form des
Versta˜rkungsproflls durch den Pumplaser bestimmt, und deshalb ist hier zusa˜tzlich zum
Beitrag des Ramanlaserresonators auch ein Beitrag der Pumplaserfrequenz°uktuationen
zur Linienbreite des Ramanlasers zu erwarten. Au…erdem ist die absolute Frequenzstabi-
lita˜t jetzt nicht mehr durch den Laseru˜bergang, sondern durch den Pumplaser bestimmt.
Da hier der Pumplaser auf eine Hyperfeinstrukturkomponente des Jodmoleku˜ls stabili-
siert wird, ist letzlich die absolute Stabilita˜t dann durch die Stabilita˜t des Jodu˜bergangs
festgelegt. Untersuchungen zur absoluten Stabilita˜t waren hier jedoch nicht vorgesehen.
Stattdessen sollte die Linienbreite des Jodramanlasers bestimmt werden. Aufgrund des
hier dominanten Ramanversta˜rkungsbeitrages und der obigen Diskussion ist dabei zu
erwarten, da… im gu˜nstigsten Fall die Ramanlaserlinienbreite gleich der Pumplaserlinien-
breite ist, da jegliche Pumplaser°uktuationen zu einer entsprechenden Verschiebung des
induzierten Versta˜rkungsproflls fu˜hren und die Ramanlaserfrequenz auf das Maximum
des Versta˜rkungsproflls stabilisiert wird (vergleiche Abs. 6.2.2). Da die Pumplaserlinien-
breite (Abs. 4.3) bei etwa 10 kHz fu˜r Me…zeiten von 100ms liegt, sind zur Messung der
Ramanlaserlinienbreite geeignete hochau°o˜sende Verfahren anzuwenden. Im folgenden
sollen zuna˜chst einige geeignete Verfahren diskutiert werden.
Eine naheliegende Mo˜glichkeit zur Messung der Linienbreite der Ramanlaser ist die Ver-
wendung der Flanke einer High{Finesse{Cavity als Frequenzdiskriminator. Da im Insti-
tut keine geeignete Cavity zu Verfu˜gung stand, wurde von Experimenten mit einer High{
Finesse{Cavity jedoch abgesehen. Der experimentelle Aufwand und die Kosten fu˜r eine
Messung der Linienbreite der Ramanlaser wa˜ren sehr hoch gewesen. Neben der Cavity
werden zur Erzeugung eines Pound{Drever{Signals auch noch Modulatoren und Mischer
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beno˜tigt, um die Messung der Linienbreite von Amplitudensschwankungen der Raman-
laser unabha˜ngig zu machen. Sonst wu˜rden bei Messung der Linienbreite eines Lasers
an der Flanke eines Resonators ohne Modulationstechniken Amplitudenschwankungen
als Frequenzschwankungen interpretiert (vergleiche hierzu auch Abs. 4.5.2). Desweiteren
beno˜tigt man einen durchstimmbaren AOM und einen entsprechenden Frequenzgenera-
tor, um die Ramanlaserstrahlung mit der Cavity in Resonanz zu bringen.
Als weitere Methode bietet sich die Mo˜glichkeit, die Ramanstrahlung mit einem anderen
stabilen (d.h. festfrequenten) und schmalbandigen Laser mittels Beat{Messung zu ver-
gleichen. Da die erwartete Linienbreite der Ramanlaser in der Gro˜…enordnung der Lini-
enbreite des Pumplasers liegt, werden an das Vergleichslasersystem hohe Anforderungen
gestellt. Um Aussagen u˜ber die Linienbreite der Ramanlaser trefien zu ko˜nnen, mu…
die Linienbreite des Vergleichslasers genau bekannt sein und geringer oder mindestens
in der gleichen Gro˜…enordnung der erwarteten Linienbreite der Ramanlaser liegen. Ein
weiteres Problem stellt dabei die absolute Frequenz des Vergleichslasers dar. Neben der
geforderten geringen Linienbreite des Vergleichslasers mu… auch die absolute Frequenz
des Lasers durch Stabilierung des Lasers auf eine stabile Referenz kompensiert werden.
Im Institut stehen einige auf Rubidium stabilisierte schmalbandige Diodenlasersysteme
zur Verfu˜gung, die diese Anforderungen durchaus erfu˜llen. Um die Durchfu˜hrbarkeit ei-
nes Vergleiches von Ramanlaser und stabilem Vergleichslaser mit einer Beat{Messung zu
u˜berpru˜fen, wurden deshalb zufa˜llige Koinzidenzen von Ramanlaserfrequenzen mit der
RubidiumD1{ ,D2{ und dem Rubidium{Zweiphotonenu˜bergang u˜berpru˜ft. Leider ergab
sich bei Betrachtung aller verfu˜gbarer Pumpu˜berga˜nge und den daraus folgenden Ram-
anlaserfrequenzen keine Koinzidenz (Koinzidenz meint hier Frequenzabweichungen von
maximal 25GHz, die durch im Hause verfu˜gbare schnelle Photodioden detektiert wer-
den ko˜nnen) zwischen den genannten Rubidium{Frequenzen und realisierbaren Raman-
lasern. Die gleiche Situation ergibt sich bei Vergleich von mo˜glichen Ramanlasern mit
der Frequenz eines zur Verfu˜gung stehenden Jod{stabilisierten He{Ne{Lasers. Ein Ver-
gleich der Ramanlaser mit verfu˜gbaren Referenzlasern, die auf atomare oder molekulare
Referenzen stabilisiert sind, konnte somit nicht erfolgen.
Eine weitere Mo˜glichkeit bietet sich durch Vergleich eines Ramanlasers mit der Grund-
welle des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers mittels Beat{Messung, wodurch direkt
die spektralen Eigenschaften des Pumplasers mit dem Ramanlaser verglichen werden
ko˜nnen. Deshalb wurden auf allen erreichbaren Pumpu˜berga˜ngen des frequenzverdoppel-
ten Nd:YAG{Lasers nach Ramanlasern gesucht, die in der Na˜he der Grundwelle des fre-
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quenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers betrieben werden ko˜nnen. Die beste Koinzidenz wur-
de auf dem Pumpu˜bergang P(48)(32-0) im 127I129I erreicht, wobei der Ramanlaser auf
dem U˜bergang R(46)(31-54) betrieben wurde. Abb. 6.27 verdeutlicht die Situation durch
eine Gittermonochromatoraufnahme des interesssierenden Spektralbereichs. Die zu mes-
sende Difierenzfrequenz von … 150GHz liegt jedoch au…erhalb des Me…bereichs von heu-
te kommerziell erha˜ltlichen Photodetektoren (derzeit etwa 60 GHz) und ist daher nicht
detektierbar.





















aufnahme zur Abscha˜tzung des Fre-
quenzabstandes zwischen der Grund-
welle des Nd:YAG{Lasers und der
R(46)(32-54) im 127I129I.
Um dennoch Aussagen u˜ber die spek-
tralen Eigenschaften der Ramanlaser gewin-
nen zu ko˜nnen, wurde das folgende Kon-
zept verfolgt: Die Pumpstrahlung des fre-
quenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers wurde
durch einen Strahlteiler in 2 Teilstrahlen
aufgespalten und zum Betrieb von zwei
mo˜glichst identischen Ramanlasern benutzt,
wobei beide Ramanlaser nach dem im Abs.
6.2.2 vorgestellten Verfahren auf das in-
duzierte Versta˜rkungsprofll stabilisiert wur-
den. Die Ausgangsstrahlung beider Raman-
laser wurde zur weiteren Analyse in einen
Monochromomator und ein Fabry{Perot{
Interferometer eingekoppelt. Zur Messung
der Beatfrequenz der Ramanlaser wurde La-
serstrahlung aus beiden Ramanlasern u˜ber-
lagert, auf eine Avalanche{Photodiode fokussiert und von einem Spektrum{Analysator
fouriertransformiert. Die verwendete Avalanche{Photodiode hat eine Bandbreite (3 dB)
von 1GHz. Als Pumpu˜bergang wurde der R(56)(32-0) U˜bergang gewa˜hlt, wobei die
Frequenzposition des Pumplasers so eingestellt wurde, da… zwei getrennte Ausgangslei-
stungsproflle zur Stabilisierung des Ringresonators zur Verfu˜gung standen. Dieser Fall
liegt bei Betrieb des Pumplasers zwischen den Komponenten a3 bis a9 vor (vergleiche
Abb. 6.20(c) und 6.20(d)), wobei die beiden Proflle einen Frequenzabstand von etwa
45MHz aufweisen. Durch Stabilisierung der beiden Ringresonatoren auf jeweils unter-
schiedliche Proflle kann somit eine Beatfrequenz von … 45MHz erzeugt werden. Eine
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Stabilisierung der beiden Ringresonatoren auf das gleiche Ausgangsleistungsprofll ist
technisch nicht praktikabel, da bei dieser Form der Messung eine zentrale Beatfrequenz
von … 0 zu erwarten ist. Da die erwartete Linienbreite des Beatsignals in der Gro˜…en-
ordnung von einigen kHz liegt, mu˜…te somit bei sehr niedrigen Frequenzen die Fourier-
transformation durchgefu˜hrt werden. Der Niederfrequenzbereich ist fu˜r Beatmessungen
allerdings nicht geeignet, da in diesem Frequenzbereich zahlreiche Sto˜rquellen das eigent-
lich zu messende Signal u˜berlagern ko˜nnen. Z.B. ko˜nnen niederfrequente Abstrahlungen
von Schaltnetzteilen aus eingesetzten Laborgera˜ten in die Me…apparatur mit hohen Si-
gnalamplituden einkoppeln. Desweiteren liegen die Amplituden°uktuationen des Pump{
und folglich auch des Ramanlasers in diesem Frequenzbereich (< 1MHz), wodurch ein
breiter Frequenzuntergrund im Niederfrequenzbereich entsteht. Im Frequenzbereich von
einigen 10MHz wird das Spektrum nicht mehr durch technische Gera˜te im na˜heren La-
borumfeld oder durch Amplitudenschwankungen des Pumplasers gesto˜rt. Fu˜r eine Beat-
messung mit gutem Signal{zu{Rausch{Verha˜ltnis werden typischerweise einige hundert
„W Ausgangsstrahlung pro Laser beno˜tigt, wobei fu˜r ein optimales Beatsignal beide
Laser die gleiche Intensita˜t und Polarisation haben sollten. Da bei Einsatz des bislang
verwendeten Pumplasers aber pro Ramanlaser nur weniger als 150mW Pumpleistung
zur Verfu˜gung stehen, wurde fu˜r kurze Zeit ein in den spektralen Eigenschaften identi-
sches System mit ho˜herer Ausgangsleistung geliehen, so da… fu˜r jeden Ramanlaser eine
Pumpleistung von etwa 250 mW zur Verfu˜gung stand und somit Ausgangsleistungen
der Ramanlaser deutlich u˜ber 100„W bei Dampfdru˜cken von 120Pa mo˜glich waren.
Unter diesen Bedingungen tritt keine Verbreiterung oder Aufspaltung durch den dyna-
mischen Stark{Efiekt auf. In Abb. 6.28 ist das erhaltene Beatspektrum, wie es sich durch
U˜berlagerung der beiden Ramanlaser ergibt abgebildet. Die Aufnahme wurde mit einer
Filterbandbreite des Spektrum{Analysators von 1 kHz und einer Me…zeit (
"
Sweeptime\)
von 220ms aufgenommen. Das Beatsignal hat eine spektrale Breite (bei einem Abfall von
3 dB) von 4; 5 kHz. Nimmt man ein lorentzfo˜rmiges Profll fu˜r die spektrale Verteilung der
beiden Ramanlaser an, so ergibt sich eine Linienbreite von 3; 2 kHz fu˜r einen Ramanlaser.
Das detektierte Signal liegt etwa 30 dB u˜ber dem Rauschen (Signal{zu{Rausch{Verha˜lt-
nis 1 : 1000). Die Mittelung solcher Spektren u˜ber 600 aufeinanderfolgenden Messungen
(entspricht einer Me…zeit von u˜ber 2 Minuten) ergibt eine 3 dB Halbwertsbreite von
40 kHz.
Um dieses Ergebnis interpretieren zu ko˜nnen, sollen die Ein°u˜…e von Frequenz°uktua-
tionen des Pumplasers auf das induzierte Versta˜rkungsprofll etwas genauer betrachtet
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Abbildung 6.28.: Typisches Beatspektrum bei U˜berlagerung zweier stabilisierter Single{




werden. Wie die in Abs. 2.2 erla˜uterten Gleichungen angeben, verschiebt sich das Zen-
trum des Versta˜rkungsproflls (die Ramanfrequenz) mit der Pumplaserfrequenz gema˜…
”d = ”32 +
kd
kp
(”p ¡ ”31) : (6.3)
Dabei sind ”31 und ”32 die molekularen U˜bergangsfrequenzen, ”p und ”d die Zentral-
frequenzen von Pump{ und Ramanlaser, sowie kp=d die entsprechenden Wellenvektoren.
Durch Frequenz°uktuationen ¢” des Pumplasers um die Frequenz ”p … ”31 verschiebt
sich das induzierte Versta˜rkungsprofll um den Faktor kd
kp
¢” und fu˜hrt bei zeitlicher
Mittelung zu einer Verbreiterung des Proflls. Zuna˜chst sollen die Auswirkungen auf
die Linienbreite der Ramanlaser betrachtet werden, sofern diese durch zwei statistisch
unabha˜ngige, aber in ihren spektralen Eigenschaften identische Pumplaser betrieben
werden. Sofern die Stabilisierungsregelung den Frequenz°uktuationen des Pumplasers
instantan folgen kann, erwartet man eine Reduktion der Frequenzschwankungen ¢”p
des Pumplasers um den Faktor kd
kp








Geht man von einer gemessenen Kurzzeitlinienbreite des Pumplasers von 10 kHz aus
(Abs. 4.3), so ergibt sich eine Linienbreite des Ramanlasers von 7 kHz (bei Betrieb des
Ramanlasers auf einem U˜bergang v0 = 32 ! v00 = 31). Durch U˜berlagerung beider Li-
nienbreiten ha˜tte das Beat{Signal zwischen beiden Ramanlasern dann eine Breite von
10 kHz. Neben dem Beitrag zur Linienbreite des Ramanlasers durch die endliche Li-
nienbreite des Pumplasers ka˜men noch Beitra˜ge durch die nicht vollsta˜ndige Ausrege-
lung von Resonatorsto˜rungen, sowie Beitra˜ge durch die Frequenzmodulation des Lasers
hinzu. In dem vorliegenden Experiment wurden beide Ramanlaser durch einen Pump-
laser betrieben. Die auf die Versta˜rkungsproflle u˜bertragenen Frequenz°uktuationen des
Pumplasers sind somit nicht mehr statistisch unabha˜ngig, beide Versta˜rkungsproflle un-
terliegen den gleichen Frequenzschwankungen. Die beiden Ramanlaser erfahren somit
die gleichen Frequenz°uktuationen, die sich im Beat{Spektrum im Idealfall vollsta˜ndig
kompensieren sollten. Unter Vernachla˜ssigung des Ein°usses der Stabilisierungsregelung
ist die resultierende spektrale Breite des gemessenen Spektrums dann nur noch durch
die minimale Filterbandbreite des Spektrum-Analysators begrenzt. Das in Abb. 6.28
dargestellte Beat{Spektrum zeigt nur die Beitra˜ge zur Linienbreite der Ramanlaser,
die durch kurzzeitige Fluktuationen der Frequenz des Ramanresonators hervorgerufen
werden. Diese Fluktuationen ko˜nnen nur durch besseren mechanischen Aufbau (
"
mono-
lithische\ Resonatoren) und Regelungen mit gro˜…erer Bandbreite, die derzeit durch die
verwendeten Piezotubusse begrenzt werden, verbessert werden.
Zur Messung der tatsa˜chlichen Linienbreite eines einzelnen Ramanlasers, ko˜nnen z.B.
zwei statistisch unabha˜ngige Ramanlasersysteme aufgebaut und durch eine Beat{
Messung miteinander verglichen werden. Alternativ ko˜nnen auch die experimentellen
Vorschla˜ge vom Anfang dieses Abschnittes konkretisiert werden.
Das vorliegende Experiment zeigt somit, da… prinzipiell schmalbandige Ramanlaser rea-
lisiert werden ko˜nnen. Bei stabilisiertem Pumplaser ko˜nnen damit auch absolut hoch-
stabile Ramanlaser mit geringen Linienbreiten und einer starken Frequenzkorrelation
zwischen Pump{ und Ramanlaser betrieben werden. Im vorliegenden Fall ergibt sich
bereits eine Frequenzstabilita˜t von ¢”
”
… 5 ¢ 10¡10, die durch Optimierung von mechani-
schem Aufbau und elektronischer Regelung deutlich verbessert werden kann.
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Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden frequenzstabile kontinuierliche Ramanlaser-
systeme im Jodmoleku˜l untersucht und die experimentellen Ergebnisse mit theoretischen
Vorhersagen verglichen.
Schritte zur Realisation waren der Aufbau und die Charakterisierung eines frequenzsta-
bilen Pumplasers, sowie der Betrieb von Ramanlasern in geeigneten Resonatoren. Fu˜r
die theoretische Beschreibung der Ramanlaser wurde der Dichtematrixformalismus ver-
wendet.
Charakterisierung und Stabilisierung des Pumplasers:
Bei dem verwendeten Lasersystem handelt es sich um einen frequenzverdoppelten mono-
lithischen diodengepumpten Nd:YAG{Ringlaser, der durch Stehwellen-Verdopplung ma-
ximale Ausgangsleistungen von 500mW fu˜r die Experimente zur Verfu˜gung stellt, wobei
der Laser im freilaufenden Betrieb bereits eine Linienbreite von 10 kHz bei 100ms Me…-
zeit erreicht. Typische Frequenzdriften des Lasers liegen bei weniger als 100MHz pro
Stunde. Der Laser la˜…t sich gezielt u˜ber einen Bereich von 120GHz durchstimmen, wo-
bei zahlreiche fu˜r den Ramanlaserbetrieb geeignete Pumpu˜berga˜nge im Jodmoleku˜l er-
reicht werden ko˜nnen. Die Stabilisierung des Pumplasers erfolgte durch dopplerfreie Fre-
quenzmodulationsspektroskopie auf Hyperfeinstrukturu˜berga˜nge des Jodmoleku˜ls. Da-
bei konnten relative Stabilita˜ten von ¢”
”
= 3 ¢10¡13 mit Stabilisierungszeiten von mehre-
ren Stunden durch Regelung nur eines einzigen Frequenzstellelementes erreicht werden.
Theoretische Modellierung der Ramanversta˜rkung:
Zur Beschreibung des Ramanversta˜rkungskoe–zienten im Kleinsignalfall wurde ein semi-
klassischer Dichtematrixformalismus verwendet, der erstmals von [Wellegehausen 1979]
vollsta˜ndig fu˜r Ramanlaser formuliert wurde. Der Formalismus zur Beschreibung der ma-
137
7. Zusammenfassung und Ausblick
kroskopischen Kleinsignalversta˜rkung wurde im Rahmen dieser Arbeit um verschiedene
wesentliche Aspekte erweitert. So wurde zur korrekten Beschreibung des Kleinsignalver-
sta˜rkungskoe–zienten die Hyperfeinstrukturaufspaltung von Pump{ und Ramanu˜ber-
gang mit in die Berechnung einbezogen und erstmals wurde auch die Propagation und
Absorption der Pumpstrahlung im Medium in der Berechnung des Kleinsignalversta˜r-
kungskoe–zienten beru˜cksichtigt. Hierzu wurden vorhandene Absorptionsmodelle um
Strahlpropagation und Sa˜ttigungsefiekte erweitert. Da die Berechnung des Versta˜rkungs-
koe–zienten fu˜r den hier vorliegenden doppler{verbreiterten Fall auf nicht analytische
Lo˜sungen fu˜hrt, wurde der makroskopische Versta˜rkungskoe–zient unter Beru˜cksichti-
gung der Hyperfeinstruktur, der Propagation und Absorption der Pumpstrahlung und
der Resonatormode des Ramanlasers numerisch integriert. Diese Berechnungen stel-
len die bislang vollsta˜ndigste Beschreibung des Ramanversta˜rkungskoe–zienten fu˜r den
Kleinsignalfall dar. Die zur Berechnung des Versta˜rkungskoe–zienten notwendigen mo-
leku˜lspeziflschen Daten, wie z.B. Dipolmomente, Franck{Condon{Faktoren, Einstein{
A{Koe–zienten und Sto…raten wurden durch Analyse umfangreicher Literaturdaten be-
schafit, bewertet und fu˜r die numerische Berechnung als Eingabeparameter verwendet.
Betrieb der Ramanlaser:
Die Ramanlaser wurden in Stehwellen{ und Ringresonatoren betrieben. Die Jodmoleku˜le
werden dabei in abgeschmolzenen Quarzglaszellen mit 15 cm La˜nge als reiner molekula-
rer Dampf erzeugt. Es wurden Ramanlaser im Spektralbereich von 544 bis 1343 nm de-
monstriert. Unter Verwendung aller erreichbaren U˜berga˜nge im Durchstimmbereich des
Pumplasers lassen sich mehrere hundert Ramanlaserlinien erzeugen. Neben dem Betrieb
der Ramanlaser in isotopenreinem 127I2 konnte auch Ramanlaseremission in
127I129I und
129I2 u˜ber einen a˜hnlich weiten Spektralbereich realisiert werden. Insgesamt handelt es
sich hierbei um die erstmalige Realisation von kontinuierlichen Ramanlasern unter Ver-
wendung eines frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers.
Fu˜r speziflsche Untersuchungen zu Abha˜ngigkeiten der Laserschwelle und der Ausgangs-
leistung von der Pumpleistung und vom Dampfdruck und fu˜r die Ermittlung von Ver-
sta˜rkungs{ und Verstimmungsprofllen und Ein°u˜ssen der Hyperfeinstruktur wurde der
nichtu˜berlagerte Pumpu˜bergang R(56)(32-0) bei 532 nm, dessen Komponenten teilwei-
se auch als sekunda˜rer Frequenzstandard vorgeschlagen sind [Quinn 1999], ausgewa˜hlt.
Als Ramanu˜bergang wurde der R(58)(32-31) U˜bergang bei 781 nm verwendet. Der Be-
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trieb des Ramanlasers erfolgte in Einrichtungs{Single{Mode{Ringresonatoren, die durch
Stabilisierung auf das durch den Pumplaser induzierte Ramanversta˜rkungsprofll Ampli-
tudenstabilita˜ten von 5% erreichen. Fu˜r den Ramanlaser bei 781 nm konnten minimale
Schwellen von 30 mW und maximale Ausgangsleistungen von 450„W erreicht werden.
Das beobachtete Schwellleistungsverhalten und die Parameterabha˜ngigkeiten der Aus-
gangsleistung konnten durch numerische Berechnung der makroskopischen Versta˜rkung
und unter Benutzung eines einfachen Sa˜ttigungsmodells fu˜r die Ausgangsleistung quali-
tativ und fu˜r die Schwellleistung quantitativ wiedergegeben werden.
Besondere Aufmerksamkeit galt dem Ein°u… der Hyperfeinstruktur auf die Versta˜rkung
und die Verstimmbarkeit des Ramanlasers. Dazu wurde die Form der Ausgangsleistungs-
proflle, die na˜herungsweise die Form des Versta˜rkungsproflls wiedergeben, in Abha˜ngig-
keit von der Pumplaserfrequenz und {leistung, sowie vom Dampfdruck untersucht. Es
ergeben sich teilweise recht komplexe Versta˜rkungsproflle, die durch anschauliche Ar-
gumentation nur qualitativ beschrieben werden ko˜nnen. Erst die Beru˜cksichtigung von
Strahlprogation und Absorption im Medium und die numerische Simulation des Versta˜r-
kungsproflls ermo˜glichen quantitative Aussagen u˜ber die Form und Gro˜…e des Versta˜r-
kungsproflls, die in sehr guter U˜bereinstimmung mit den experimentellen Ergebnissen
stehen. Dabei konnte nachgewiesen werden, da… die Versta˜rkung durch einzelne Hyper-
feinstrukturu˜berga˜nge unter den hier vorliegenden experimentellen Bedingungen nicht
ausreicht, den Laser oberhalb der Schwelle zu betreiben. Erst die U˜berlagerung mehrerer
(mindestens 2) Hyperfeinstrukturkomponenten im Frequenzraum des Ramanu˜bergangs
fu˜hrt zu einer hinreichend gro…en Versta˜rkung. Bei den Untersuchungen konnte auch
die A˜nderung der Hyperfeinstrukturaufspaltung zwischen Pump{ und Ramanu˜bergang
nachgewiesen und mit Daten aus [Bacis u. a. 1980] verglichen werden.
Wenn ein starkes Pumpfeld resonant U˜berga˜nge miteinander koppelt, kommt es zu ei-
ner Aufspaltung der Niveaus durch den dynamischen Stark{Efiekt. Die Aufspaltung der
Niveaus durch den dynamischen Stark{Efiekt wurde in den Experimenten demonstriert.
Durch die numerische Simulation konnte dieser in Abha˜ngigkeit verschiedener Parame-
ter quantitativ zufriedenstellend wiedergegeben werden.
Da sich die Versta˜rkung eines Ramanlasers aus einem inkoha˜rentem (Einphotonen{) In-
versionsbeitrag und einem in Richtung der Pumpstrahlung dominierenden koha˜renten
(Zweiphotonen{) Ramananteil zusammensetzt, werden Frequenzposition und Form des
induzierten Versta˜rkungsproflls durch den Pumplaser bestimmt. Deshalb ist zusa˜tzlich
zum Ein°u… des Laserresonators auf die Frequenzposition und Linienbreite des Raman-
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lasers auch ein Ein°u… des Pumplasers auf die Linienbreite zu erwarten. Zur Messung
der Linienbreite und Frequenzstabilita˜t des Ramanlasers bei 781 nm wurden zwei iden-
tische Ramanlasersysteme durch Aufteilen der Pumpstrahlung eines Pumplasers in zwei
Teilstrahlen betrieben und durch Beatfrequenzmessung miteinander verglichen. Dabei
konnte eine Beatfrequenzlinienbreite beider Ramanlaser von 4; 5 kHz bei einer Me…zeit
von 220ms, sowie 40 kHz bei Mittelung von 600 aufeinanderfolgenden Messungen er-
reicht werden. Durch die Beatfrequenzmessungen konnte gezeigt werden, da… prinzipiell
sehr schmalbandige und frequenzstabile Ramanlaser realisiert werden ko˜nnen. Im vor-
liegenden Fall ergibt sich fu˜r den Ramanlaser bei 781 nm bereits eine Frequenzstabilita˜t
von ¢”
”
… 5 ¢ 10¡10.
Die hier fu˜r den Ramanlaser bei 781 nm exemplarisch durchgefu˜hrten Untersuchungen
und dabei erhaltenen Ergebnisse lassen sich grundsa˜tzlich auf andere mo˜gliche Ra-
manu˜berga˜nge u˜bertragen. Ausgehend von einem stabilen, auf einen speziflschen Hy-
perfeinu˜bergang des Jodmoleku˜ls stabilisierten Pumplaser sollten sich somit hochstabile
Ramanlaserlinien in einem weiten Spektralbereich bereitstellen lassen. Fu˜r weiter im
Infraroten liegende Laserlinien sollten dabei aufgrund gro˜…erer Frank{Condon{Faktoren
auch ho˜here Ausgangsleistungen mo˜glich sein.
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Ausblick
Um die Mo˜glichkeiten von Jodramanlaserlinien fu˜r Transferstandards weitergehend zu
kla˜ren, sind absolute Aussagen zur Stabilita˜t der aufgebauten Lasersysteme erforderlich.
Dazu eignet sich ein Vergleich des stabilisierten frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers
mit einem bereits auf seine absolute Stabilita˜t charakterisierten System, wie es z.B.
bei der PTB in Braunschweig zur Verfu˜gung steht. Genauere Aussagen zur Frequenz-
stabilita˜t der Ramanlaser ko˜nnen z.B. durch Aufbau zweier vollkommen unabha˜ngi-
ger Ramanlasersysteme (d.h. zwei unabha˜ngige Pumplaser) gewonnen werden. Hierbei
ko˜nnen durch gleichzeitige Messung der Linienbreite bzw. Beatfrequenz von Pump{ und
Ramanlaser, der Ein°u… von Pumpfrequenzschwankungen und der Ramanlaserregelung,
sowie die Auswirkungen von unterschiedlichen Betriebsparametern (z.B. Pumpleistung
und Dampfdruck) auf die Stabilita˜t der Ramanlasersysteme na˜her untersucht und die
Lasersysteme gegebenenfalls optimiert werden.
Grundsa˜tzlich neue Mo˜glichkeiten fu˜r pra˜zise Stabilita˜tsuntersuchungen an Jodraman-
lasern und auch fu˜r pra˜zisionsspektroskopische Experimente am Jodmoleku˜l selbst bie-
tet die in den letzten Jahren entwickelte Technik der pra˜zisen Messung optischer Fre-
quenzen mit Femtosekunden{Oszillatoren. Die derzeit mit dieser Methode erreichten
Genauigkeiten in der Frequenzmessung wird nur durch die Genauigkeit der eingesetz-
ten Frequenzstandards zur Kalibration des Femtosekunden{Oszillators begrenzt. Bei
der Frequenzmessung mit Femtosekunden{Oszillatoren [Telle u. a. 2001] wird ein dich-
tes Spektrum von Referenzfrequenzen auf Basis eines Titan{Saphir{Oszillators mit an-
schlie…ender Selbstphasenmodulation in photonischen Fasern u˜ber einen Bereich von
mehr als einer Oktave (450 bis 1200 nm) erzeugt. Die absolute Frequenz aller Moden
des Frequenzkammes kann durch eine bekannte Referenzfrequenz (z.B. dem Ca˜sium{
Standard) festgelegt werden [Stenger u. a. 2001]. So konnte z.B. die Absolutfrequenz der
Komponente a10 der R(56)(32-0) mit einer Unsicherheit von 1; 2 kHz [Nevsky u. a. 2001]
bestimmt werden. Das erreichbare Spektrum des Frequenzkammes von 450 bis 1200 nm
stellt zum einen eine unmittelbare Konkurrenz fu˜r die hier vorgestellten Experimente
dar, kann aber zum anderen zur weiteren Untersuchung der Ramanlasersysteme ver-
wendet werden. Der Frequenzkamm bietet den gro…en Vorteil, da… sowohl die Strahlung
des frequenzverdoppelten Nd:YAG{Lasers, als auch fast der gesamte Emissionsbereich
der Ramanlaser vom Femtosekundenkamm abgedeckt wird. Bedingt durch das breite
Spektrum des Frequenzkammes ko˜nnen hiermit die Frequenz des frequenzverdoppelten
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Nd:YAG{Lasers und die Ramanlaserfrequenz simultan gemessen werden. Hierbei lassen
sich dann, ohne Aufbau von doppelten Ramanlasersystemen, in einer Messung Aussagen
u˜ber die Frequenzstabilita˜t des Pump{ und Ramanlasers gewinnen, wodurch auch un-
mittelbar Aussagen u˜ber die Stabilita˜t der Difierenzfrequenz und damit u˜ber die Kopp-
lung von Pump{ und Ramanlaser gewonnen werden ko˜nnen. Ein interessanter Aspekt
fu˜r die Moleku˜lspektroskopie ist hierbei, da… diese Methode die Absolutfrequenz der
Ramanlaserstrahlung bestimmt. Hierdurch kann die Genauigkeit der Absolutfrequenz
von U˜berga˜ngen zwischen den Rotationsvibrationsu˜berga˜ngen von v0 = 32 : : : 37 und
zahlreichen hochgelegenen Vibrationsniveaus im Grundzustand um mehrere Gro˜…enord-
nungen verbessert werden. Die Genauigkeit der U˜bergangsfrequenzen liegt derzeit nur
bei 150 MHz (vergleiche Tab. 3.1).
Fu˜r praktische Anwendungen des Jodramanlasers ist ein e–zienterer Ramanlaser mit
ho˜heren Ausgangsleistungen wu˜nschenswert. Die einfachste Mo˜glichkeit ho˜here Aus-
gangsleistungen zu erhalten, ist die Verwendung la˜ngerer Medien, wodurch auch Raman-
laseremission auf einzelstehenden Hyperfeinkomponenten mo˜glich werden sollte. Die nu-
merische Rechnung zeigt, da… die Versta˜rkung auf einzelstehenden Hyperfeinkomponen-
ten in ca. 35 cm langen Jodzellen dafu˜r ausreicht. Aber auch der Betrieb von Raman-
lasern in vollkommen anderen Resonatorkonflgurationen erscheint vielversprechend und
ko˜nnte zu deutlich ho˜heren Ausgangsleistungen der Ramanlaser fu˜hren. So konnte z.B.
Ramanlaseremission in einer 25 cm langen mit Joddampf gefu˜llten Kapillare mit einem
Innendurchmesser von 200„m bei Schwellleistungen von 30mW [Klug u. a. 2001] demon-
striert werden. In diesem Zusammenhang erscheinen auch photonische Fasern [Wads-
worth u. a. 2002] fu˜r den Einsatz in kontinuierlichen Ramanlasern zur Steigerung der
Konversionse–zienz geeignet. Sowohl Kapillaren als auch photonische Fasern bieten den
Vorteil, da… in den Kapillaren bzw. photonischen Fasern der Modenu˜berlapp zwischen
Pump- und Ramanlaser u˜ber die gesamte La˜nge des Mediums ideal ist, und ho˜here trans-
versalen Moden durch die Geometrie der Kapillaren stark unterdru˜ckt werden. Durch
die Fu˜hrung der Pump- und Ramanlaserstrahlung in der Kapillare sollten sich sehr ge-
ringe Schwellleistungen bei niedrigem Joddampfdruck erreichen lassen, wodurch auch
Pumplaser mit geringen Ausgangsleistungen eingesetzt werden ko˜nnten.
Teilergebnisse wurden bereits vor Fertigstellung dieser Arbeit vero˜fientlicht
[Klug u. a. 2000].
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A.0.6. Einleitung
Die Beschreibung eines Ensembles von Dreiniveaussystemen durch die Schro˜dingerglei-
chung ist nicht mo˜glich, da die Anfangsbedingungen jedes einzelnen Systems nicht be-
kannt sind. Die einzigen Informationen, die zur Verfu˜gung stehen sind Erwartungswerte
des gesamten Ensembles, z.B. der Erwartungswert das in einem Ensembles ein bestimm-
ter Energiezustand besetzt ist. In diesem Zusammenhang kann die Wechselwirkung des
Ensembles mit einem elektromagnetischen Feld durch Einfu˜hren eines Hamiltonope-
rators berechnet werden, der die Erwartungswerte fu˜r die Polarisation des Ensembles
bestimmt. Aus der Polarisation ko˜nnen Absorption und Versta˜rkung berechnet werden.
Zur Beschreibung des Vielteilchen{Problems wird der Dichtematrixformalismus verwen-
det. Eine weitgehend vollsta˜ndige Beschreibung des Dichtematrixformalismus ist z.B. in
[Letokhov und Chebotaev 1960] zu flnden.
A.0.7. Berechnung des Versta˜rkungskoe–zienten
Die nachfolgende Darstellung folgt den Berechnungen von [Wellegehausen 1979], wobei
die Notation vollsta˜ndig u˜bernommen wurde. Allerdings sind fu˜r die Berechnung des
Versta˜rkungskoe–zienten im Kleinsignalfall einige weitergehende Umformungen enthal-
ten, um die numerische Berechnung des Versta˜rkungskoe–zienten zu vereinfachen.
Das fu˜r die Berechnung zu Grunde liegende Dreiniveauschema ist in Abb. (A.1) darge-
stellt. Angenommen wird fu˜r die Berechnung ein Einfrequenz{Wanderwellen{Pumpfeld
mit der Frequenz !p, das mit den Zusta˜nden j1i und j3i wechselwirkt. Das erzeugte
Laserfeld !d wird in gleicher Weise als Einfrequenz{Wanderwellen{Feld angenommen,
wobei dieses mit den Zusta˜nden j3i und j2i wechselwirkt. Das Laserfeld kann in Richtung
des Pumpfeldes (" = +1) oder entgegen der Richtung des Pumpfeldes (" = ¡1) pro-
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Abbildung A.1.: Darstellung des verwendeten Dreiniveau{Lambdaschema inklusive aller
strahlenden und strahlungslosen Relaxationen.
pagieren. Beide Felder werden linear polarisiert mit konstanten Amplituden in gleichen
Gebieten angenommen, der Ein°u… der Gau…schen Feldverteilung wird nicht beru˜cksich-
tigt, sowie der Ein°u… von weiteren Zusta˜nden, die nicht zu diesem Schema geho˜ren. °i
(i = 1 : : : 3) bezeichnet die gesamte Relaxationsrate aus dem Zustand i, also strahlende
und nicht strahlende Prozesse.
Die vollsta˜ndige Zeitentwicklung der Dichtematrix mit allen Relaxations{ und Anre-












‰ = ¡ i
h























°1(‰11 ¡ ‰v11) °12‰12 °13‰13




‰ ist die 3 £ 3{Dichtematrix des Systems, und ‰vii ist die thermische Besetzungsdich-
te im Zustand jii fu˜r die Moleku˜le mit der Geschwindigkeit v. ‰(exec.) beschreibt die
Anregungsprozesse, die nicht direkt von Pump{ und Laserfeld abha˜ngen. Die Beset-
zung von Zustand j1i und j2i geschehen durch spontane Emission vom Zustand j3i.






i + °j + °
d
j ), wobei °
d
i;j die Raten fu˜r phasena˜ndernde Sto˜…e vom
jeweiligen Laserniveau sind.
Der Hamiltonoperator aus Gleichung (A.1) ist gegeben durch
H = H0 ¡ pE ; (A.5)
mit H0 als ungesto˜rtem Hamiltonoperator; pE stellt die Wechselwirkung der Moleku˜le
mit dem elektromagnetischen Feld in Dipolna˜herung dar. Da Dipolu˜berga˜nge zwischen
den Niveaus j1i und j2i nicht erlaubt sind, sind p12 und p21 gleich Null. Weiterhin haben
homonukleare Moleku˜le kein permanentes Dipolmoment. Somit sind die Kompomenten
pii ebenfalls Null.











Die Indizes p und d stehen fu˜r Pump{ und Laserfeld. Die Amplituden Ep(z) und Ed(z)
sind verglichen mit den Exponentialtermen langsam variierende Funktionen und werden
folglich als zeitunabha˜ngige Parameter angenommen. Unter stationa˜ren Bedingungen
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und in Resonanzna˜he (!p … !31 und !d … !32), ko˜nnen die Dichtematrixkomponenten
in folgender Weise ausgedru˜ckt werden:
‰11(z; t) = ‰11(z) ;
‰13(z; t) = ‰13(z) exp(i(!pt¡ kpz)) ;
‰23(z; t) = ‰23(z) exp(i(!dt¡ "kdz)) ; (A.7)




Diese Gleichungen beschreiben das Ramanlaserfeld als Wanderwelle, z.B. in Ringreso-
natoren. Ra˜umliches Lochbrennen, das z.B. in Stehwellenresonatoren auftritt, wird mit
diesen Gleichungen nicht beschrieben. Die Dichtematrixkomponenten ‰ij(z) sind auch
langsam vera˜nderliche Funktionen und ko˜nnen ebenso als zeitunabha˜ngig angenommen
werden. Die Gleichungen fu˜r die Dichtematrixkomponenten ‰ij ko˜nnen in dieser "
Rota-
ting wave approximation\(RWA) wie folgt beschrieben werden:
[H‰¡ ‰H] = [H0; ‰]¡ E [p;H] (A.8)
[H0; ‰] = (H0‰¡ ‰H0) (A.9)
[p; ‰] = (p‰¡ ‰p) (A.10)
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(p13‰31 ¡ p31‰13) (p13‰32 ¡ p32‰31) (p13‰33 ¡ p13‰11 ¡ p23‰12)
(p23‰31 ¡ p31‰23) (p23‰32 ¡ p32‰23) (p23‰33 ¡ p13‰21 ¡ p23‰22)
(p31‰11 + p32‰21 (p31‰12 + p32‰22 (p31‰13 + p32‰23 ¡ p13‰31
¡ p31‰31) ¡ p32‰33) ¡ p23‰21)
1
CCCCA : (A.14)
Um die Zeitabha˜ngigkeit fu˜r die einzelnen Dichtematrixkomponenten zu erhalten, setzt
man die Matritzen aus Gleichung (A.3), (A.4), (A.13) und (A.14) in Gleichung (A.1)
ein. Zum Beispiel ergibt sich so als Difierentialgleichung fu˜r die Zeitentwicklung der
Besetzung des Grundzustandes (‰11)
@‰11
@t
= i(p13‰31 ¡ p31‰13)E~ ¡ °1(‰11 ¡ ‰
v
11) + A31‰33 : (A.15)
Zur Berechnung des Versta˜rkungskoe–zienten fivd=p aus den Dichtematrixgleichungen
sind noch einige Umformungen notwendig. Setzt man die Komponenten ‰13 und ‰31 aus
Gl. (A.7), sowie das elektromagnetische Feld aus Gl. (A.6) ein und beru˜cksichtigt, da…
@‰11
@t
= 0 ist, wird aus der vorherigen Gleichung:
¡A31‰33 + °1(‰11 ¡ ‰v11) = ¡i
Ep
2~
(p31‰13 ¡ p13‰31) (A.16)
Die schnell oszillierenden Terme p31‰13 exp(2i(!pt¡ kpz)) und p13‰31 exp(2i(!pt¡ kpz))
werden in der
"
Rotating wave approximation\ vernachla˜ssigt.
Fu˜r die Nichtdiagonalelemente erha˜lt man dann z.B.:
@‰13
@t
exp(i(!pt¡ kpz)) = i‰13 exp(i(!pt¡ kpz))!31




[exp(¡i(!pt¡ kpz)) + exp(i(!pt¡ kpz))] p13 [‰33 ¡ ‰11]
¡ iEd
2~
[exp(¡i(!dt¡ "kdz)) + exp(¡i(!dt¡ "kdz))]
p23‰12 exp(¡i [(!p ¡ !d)t¡ (kp ¡ "kd)z)]
147




exp(i(!pt¡ kpz)) = ¡i [!p ¡ kpv] ‰13 exp(i(!pt¡ kpz))
und exp(¡i [(!p ¡ !d)t¡ (kp ¡ "kd)z]) = exp(i(!pt¡ kpz)) exp(i(!dt¡ "kdz))
ist, ergibt die Division durch i exp(i(!pt¡ kpz)) und Vernachla˜ssigung von allen schnell
oszillierenden Termen
[¡›p + kpv + i°13] ‰13 = ¡Ep
2~
p13(‰33 ¡ ‰11) + Ed
2~
p23‰12 ; (A.17)





Die weiteren fu˜nf beno˜tigten Gleichungen ko˜nnen durch a˜hnliche Umformungen erhalten
werden. Dadurch erha˜lt man folgendes Gleichungssystem
¡A31‰33 + °1 [‰11 ¡ ‰v11] = ¡i
£
V ⁄p ‰13 ¡ Vp‰31
⁄
; (A.19)
¡A32‰33 + °2 [‰22 ¡ ‰v22] = ¡i [V ⁄d ‰23 ¡ Vd‰32] ; (A.20)
°2‰33 = i
£
V ⁄p ‰13 ¡ Vp‰31
⁄
+ i [V ⁄d ‰23 ¡ Vd‰32] ; (A.21)
¢13‰13 = ¡ [‰33 ¡ ‰11]Vp + Vd‰12 ; (A.22)
¢23‰23 = [‰33 ¡ ‰22]Vd + Vp‰21 ; (A.23)

















¢13 = ¡›p + kpv + i°13 ; (A.25)
¢23 = ¡›d + "kpv + i°23 ;
¢12 = ¡›p + ›d + v [kp ¡ "kd] kpv + i°12 ;
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verwendet wurden.
Der Erwartungswert der Polarisation hpi la˜…t sich durch die Dichtematrix wie folgt
ausdru˜cken:
hpi = ‰13p31 + ‰31p13 + ‰23p32 + ‰32p23 : (A.26)








= ‰23p23 : (A.27)
Die Koe–zienten fu˜r Absorption und Versta˜rkung ergeben sich aus den Imagina˜rteilen
der Suzeptibilita˜ten
fivp = ¡kp=´p
fivd = ¡kd=´d : (A.28)
Dabei fu˜hren positive Werte von fivd und fi
v
p zur Absorption der elektromagnetischen
Strahlung und negative Werte zur Versta˜rkung. Fu˜r den doppler{verbreiterten Fall, wie
er hier vorliegt, mu˜ssen fivd und fi
v
p u˜ber alle Geschwindigkeitsklassen integriert werden.
Dazu mu… die doppler{verbreiterte Geschwindigkeitsverteilung fu˜r ‰v11 und ‰
v
22 in die
Gleichungen eingesetzt werden. Die Gesamtversta˜rkung erha˜lt man durch Integration
von fivd und fi
v
p u˜ber die La˜nge des aktiven Mediums.
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A. Herleitung des Versta˜rkungskoe–zienten
A.0.8. Allgemeine Lo˜sung
Zur Bestimmung der doppler{verbreiterten Versta˜rkungskoe–zienten sind noch einige











p ¡ (‰31V ⁄p )⁄
⁄
und benutzt Gleichung (A.25)


















































































Subtrahiert man Gl. (A.31) von Gl. (A.33), substituiert ‰33 aus Gl. (A.33) und bildet die
Difierenz ¢‰13 = ‰11¡‰33, so erha˜lt man Gl. (A.34). Subtrahiert man ebenso Gl. (A.32)






































d =(°2°3)] wurden dabei gegen£
AvpV
2




d (°3 + °2)=(°3°2)] vernachla˜ssigt. Um nun Gleichungen
fu˜r die Versta˜rkungskoe–zienten zu erhalten, mu˜ssen (A.22), (A.23) und (A.24) weiter
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umgeformt werden. Dazu nimmt man das konjugiert Komplexe von Gl. (A.23) und
substituiert ‰12 in Gleichung (A.22).
¢13‰13V
⁄
p = ¡¢‰13 +¢⁄13‰32Vd +¢‰32V 2d (A.36)
Substituiert man in Gl. (A.24) ‰12, benutzt Gl. (A.22) und multipliziert beide Seiten mit











Durch anschlie…endes Substituieren von Gl. (A.37) in Gl. (A.36), Ausklammern von ‰13

















p ¡¢⁄23V 2d :
Mit Avp = ¡2=(‰13V ⁄p =V 2p ) ergibt sich dann der allgemeine Ausdruck fu˜r den doppler{
verbreiterten Versta˜rkungskoe–zienten fu˜r das Pumpfeld Avp zu
Avp = ¡2¢‰13A¡ 2¢‰32B
















Den doppler{verbreiterten Versta˜rkungskoe–zienten fu˜r das Ramanfeld erha˜lt man durch
eine a˜hnliche Rechnung. Substitution von ‰21 in Gl. (A.23), wobei das komplex Konju-
gierte von Gl. (A.22) benutzt werden mu…, fu˜hrt auf
¢23‰23V
⁄
d = ¡¢23V ⁄d + Vp¢⁄13‰⁄13 +¢‰31V 2p : (A.40)
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A. Herleitung des Versta˜rkungskoe–zienten
Formt man das komplex Konjugierte von Gl. (A.24) um, wobei man ‰21 mit Hilfe von
Gl. (A.23) substituiert und mit Vp¢
⁄









































la˜…t sich durch Gl. (A.42) der doppler{verbreiterte Versta˜rkungs-
koe–zient fu˜r das Ramanfeld wie folgt ausdru˜cken:
Avd = ¡2¢‰32C ¡ 2¢‰13D (A.43)












Setzt man die Gleichungen (A.34), (A.35), (A.39) und (A.43) zusammen, so erha˜lt man
die allgemeine Lo˜sung fu˜r beliebige Intensita˜ten von Pump{ und Ramanlaserfeld. Ver-
nachla˜ssigt man ‰12 und ‰21 in Gl. (A.22) und (A.23), die den Zweiphotonen{(Raman){
Prozess beschreiben, so erha˜lt man die Lo˜sung des Ratengleichungsmodells. Dabei ist
Versta˜rkung nur dann mo˜glich, wenn eine echte Besetzungsinversion vorliegt,
d.h. °2 > A32.
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A.0.9. Kleinsignalversta˜rkung
Um das Verhalten des Lasers an der Schwelle zu beschreiben, wird das Ramanfeld (V 2d )
gleich Null gesetzt. Setzt man in den Gleichungen (A.34), (A.35), (A.39) und (A.43)




11 ¡ AvpV 2p °13 (A.44)






Avp = ¡2¢‰13A (A.46)
Avd = ¡2¢‰32C ¡ 2¢‰13D (A.47)
mit










Durch Substitution von Avp in (A.44) mit Hilfe von (A.46) ergibt sich:
¢‰13 =
‰v11
1¡ 2AV 2p ¡13
(A.48)
In gleicher Weise erha˜lt man durch Ersetzen von Avp in (A.45) mit Hilfe von (A.44) und
(A.48):




1¡ 2AV 2p ¡13
(A.49)
Der Ausdruck A = = ££¢12¢⁄23 + V 2p ⁄ =N⁄ la˜…t sich durch la˜ngliche Umformungen in
A = ¡°13=
£
[kpV ¡ ›p]2 + °213
⁄




1 + [(›p ¡ kpv)=°13]2
(A.50)
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A. Herleitung des Versta˜rkungskoe–zienten
ein und setzt sie in den Ausdruck fu˜r A ein, so ergibt sich folgende einfache Beziehung:
A = ¡ –13
°13
(A.51)
Fu˜hrt man jetzt die Ausdru˜cke Ip fu˜r Pump- und I
0







(°1 + °3) jP13j2
(A.53)
und ersetzt V 2p durch









so la˜…t sich der Ausdruck fu˜r den Versta˜rkungskoe–zienten weiter vereinfachen. Setzt








¾vd = kd jP32j2 =(†0~°32)
(¾vd wird als maximaler homogener Absorptionsquerschnitt bezeichnet) ist, dann erha˜lt
man den Ausdruck fu˜r den Versta˜rkungskoe–zienten im Kleinsignalfall fivd, ohne die



















Der erste Term in Gleichung (A.57) repra˜sentiert die Selbstabsorption des Mediums
durch die thermische Besetzung ‰v22 im Endniveau des Laserzyklus. Dieser Beitrag kann
gewo˜hnlich vernachla˜ssigt werden, da das Endniveau j2i energetisch ho˜her liegt. Der erste
Term gewinnt allerdings bei hohen Betriebstemperaturen oder bei Laseru˜berga˜ngen, die
energetisch dicht am Zustand j1i liegen an Bedeutung. Der zweite Term fu˜hrt nur dann
zu einer Versta˜rkung, wenn die Bedingung °2 > A32, die gleichbedeutend mit einer
echten Besetzungsinversion ist, erfu˜llt ist. Diesen Versta˜rkungsbeitrag bezeichnet man
als Inversions- oder
"
Einphotonen\{Versta˜rkung. Der dritte Term ha˜ngt nicht von einer
Schwellbedingung ab und kann als
"
Zweiphotonen\- oder Ramanversta˜rkung bezeichnet
werden. Deshalb ist eine Versta˜rkung auch ohne Inversionsversta˜rkung mo˜glich, wenn
Pumplaserfeld und erzeugtes Laserfeld durch ein gemeinsames Niveau verknu˜pft sind.
Gleichung (A.57) kann nun weiter vereinfacht werden.







































A. Herleitung des Versta˜rkungskoe–zienten
Der Ausdruck –13
1+P–13





















































Um den Versta˜rkungskoe–zienten fid fu˜r den doppler{verbreiterten Fall aus (A.65) zu











wobei vm die wahrscheinlichlichste thermische Geschwindigkeit fu˜r ein Moleku˜l der Masse
M ist. ni ist die totale Besetzungsdichte des Zustandes jii. Setzt man Gleichung (A.66)
in den Ausdruck fu˜r den homogenen Versta˜rkungskoe–zienten ein, wobei man folgende
Abku˜rzungen einfu˜hrt
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¢13 = T + i°13; T = ¡›p + kpv; (A.68)
¢12 = R¡ i°12; R = ¡›p + ›d ¡ v(kp ¡ "kd); (A.69)
¢23 = S + i°23; S = ¡›d + "dkdv; (A.70)
Z = RS + P° + °12°23; Q = R°23 ¡ S°12 ; (A.71)











































mo˜glich. In diesem Fall ist die Linienbreite des leistungsverbreiterten Lorentzproflls des
Pumpu˜bergangs klein gegen die Dopplerbreite. Die Exponentialfunktion kann in Bezug
auf die Breite der Lorentzkurve als konstant angenommen werden. Der Wert der Expo-
nentialfunktion wird am Maximum der Lorentzkurve bestimmt, die durch die Verstim-
mung des Pumplasers vom molekularen U˜bergang gegeben ist. In diesem Fall kann die
Exponentialfunktion vor das Integral gezogen werden und die Form exp¡(›p=kpvm)2
annehmen. Hierbei ist ›p = kpv die Verstimmung des Pumplasers vom molekularen
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A. Herleitung des Versta˜rkungskoe–zienten





< 1 : (A.74)
Hier mu… die Exponentialfunktion in die Integration mit einbezogen werden, da der
Bereich der zu beru˜cksichtigenden Geschwindigkeitsklassen der Gau…’schen Kurve nicht
als konstant angenommen werden kann, ohne signiflkante Fehler im Ergebnis zu erhalten.
Gleichung (A.72) wird verwendet um den Versta˜rkungskoe–zienten auszurechnen. Der
erste Term von Gleichung (A.72) wird bei diesen Berechnungen nicht beru˜cksichtigt, da
die thermische Besetzung n2 im Endniveaus j2i zu vernachla˜ssigen ist.
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B. Sa˜ttigungsspektren
Die nachfolgenden Abbildungen B.1 bis B.4 zeigen Sa˜ttigungsspektren einiger starker
Absorptionsu˜berga˜nge im 127I2{Moleku˜l im Durchstimmbereich des frequenzverdoppel-
ten Nd:YAG{Lasers. Die Spektren wurden mit dem in Abb. 4.6 auf Seite 54 beschrie-
benem Aufbau aufgenommen. Die Zellla˜nge betrug l = 10 cm, die Seitenarmtemperatur
2o C. Das Pump{Probe{Verha˜ltnis war auf 1 : 4 eingestellt, bei einer Pumpleistung von
etwa 1mW. Die Liniennummer der einzelnen U˜berga˜nge entspricht der Zuordnung aus
[Gerstenkorn u. a. 1978]. Fu˜r den Betrieb der Ramanlaser wurde hauptsa˜chlich die Linie
1110 verwendet, da es sich hier um eine Linie mit hohem geradem J 00 handelt, und somit
die Hyperfeinstrukturaufspaltung des U˜bergangs gut aufgelo˜st ist und dieser U˜bergang
nicht durch weitere U˜berga˜nge u˜berlagert ist.
Die Tabellen B.1 bis B.3 geben die HFS{Aufspaltungen der Linien R(56)(32-0),
P(83)(33-0) und der stark u˜berlagerten P(53)(32-0) und P(103)(34-0) an, wie sie teilweise
im theoretischen und experimentellen Teil dieser Arbeit verwendet werden. Die Aufspal-
tungen und relativen Liniensta˜rken der HFS{Komponenten wurden mit dem Programm







































































Abbildung B.4.: Gemessene Sa˜ttigungsspektren der Linien 1114 bis 1116.
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B. Sa˜ttigungsspektren
Komp. Linien- Frequenz Komp. Linien- Frequenz
sta˜rke [MHz] sta˜rke [MHz]
a1 0,94 0,0 a9 0,98 455,34
a2 0,87 259,69 a10 0,93 571,54
a3 0,95 285,50 a11 0,90 698,05
a4 0,92 286,21 a12 0,92 702,75
a5 1,00 311,37 a13 0,95 726,03
a6 0,88 401,48 a14 0,97 732,21
a7 0,90 416,99 a15 0,93 857,95
a8 0,97 439,63
Tabelle B.1.: Hyperfeinstrukturaufspaltung der Linie R(56)(32-0).
Komp. Linien- Frequenz Komp. Linien- Frequenz
sta˜rke [MHz] sta˜rke [MHz]
a1 0,88 0,00 a12 0,91 581,39
a2 0,94 49,20 a13 0,94 620,48
a3 1,00 96,68 a14 0,98 660,60
a4 0,90 281,42 a15 0,92 728,29
a5 0,93 330,55 a16 0,93 750,44
a6 0,95 339,16 a17 0,95 775,29
a7 0,98 386,58 a18 0,96 796,70
a8 0,91 444,50 a19 0,93 891,01
a9 0,92 460,75 a20 0,94 905,10
a10 0,97 494,12 a21 0,95 920,96
a11 0,98 508,21
Tabelle B.2.: Hyperfeinstrukturaufspaltung der Linie P(83)(33-0).
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Komp. Linien- Frequenz Komp. Linien- Frequenz
sta˜rke [MHz] sta˜rke [MHz]
b1 0,16 -212,16 a9 0,87 455,47
b2 0,17 -150,50 b14 0,17 465,63
b3 0,17 -90,37 a10 0,94 476,79
a1 0,82 0,00 a11 0,96 490,49
a2 0,91 37,86 b15 0,16 526,02
a3 1,00 73,75 b16 0,16 548,41
b4 0,16 74,22 a12 0,86 572,57
b5 0,11 127,08 b17 0,17 577,16
b6 0,11 142,76 b18 0,17 598,66
b7 0,17 193,96 a13 0,91 609,39
b8 0,16 237,92 a14 0,96 649,50
b9 0,16 255,27 b19 0,16 689,22
a4 0,84 271,40 b20 0,17 704,96
b10 0,17 299,64 a15 0,87 713,15
b11 0,17 315,44 b21 0,17 722,11
a5 0,93 322,76 a16 0,89 739,52
a6 0,89 324,71 a17 0,92 763,03
a7 0,98 373,78 a18 0,94 788,90
b12 0,16 375,52 a19 0,89 879,38
b13 0,17 420,34 a20 0,91 893,29
a8 0,86 437,04 a21 0,92 910,50
Tabelle B.3.: Hyperfeinstrukturaufspaltung der u˜berlagerten Linie P(53)(32-0) (a{
Komponenten) und der P(103)(34-0) (b{Komponenten).
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C. Realisierte Ramanlaser
In diesem Abschnitt sind einige der realisierten Ramanlaser fu˜r unterschiedliche Pump-
u˜berga˜nge im Jodmoleku˜l aufgelistet. Die Daten u˜ber die realisierten Ramanlaser wurden
hauptsa˜chlich in Multi{Line Stehwellenresonatoren nach Abb. 6.1 auf Seite 85 gewonnen.
Aufgelistet ist nur eine Auswahl von realisierten Ramanlasern auf je einem Pumpu˜ber-
gang im 127I2,
129I2 und
127I129I. Generell ko˜nnen auf allen Pumpu˜berga˜ngen, die in Tab.
4.1 und Tab. 4.2 auf Seite 48 und 49 in a˜hnlicher Weise Ramanlaser betrieben werden.
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v00 Frequenz in cm¡1 FCF
R(56) P(58) :103
2 18363,67 18355,15 13,7
4 17943,98 17935,51 8,0
5 17736,01 17727,57 5,9
11 16515,02 16506,75 9,2
13 16118,46 16110,26 8,6
15 15727,29 15719,12 7,1
20 14773,425 14765,41 6,7
22 14401.79 14393,84 8,0
24 14035,99 14028,10 8,1
26 13676,17 13668,34 6,6
29 13147,91 13140.19 5,5
31 12803,62 12795,96 7,8
33 12465,82 12458,23 8,8
35 12134,68 12127,16 7,9
38 11650,90 11643,49 5,5
40 11337,29 11329,96 8,6
42 11031,08 11023,83 10,2
44 10732,51 10725,35 9,6
47 10299,55 10292,52 6,2
49 10021,25 10014,31 10,3
51 9751,58 9744,74 13,1
53 9490,86 9484,12 13,5
54 9363,95 9357,27 2,1
55 9239,41 9232,78 11,5
56 9117,28 9110,71 6,7
57 8997,60 8991,08 7,7
58 8880,42 8873,96 12,8
60 8653,72 8647,38 19,2
62 8437,54 8431,33 24,5
64 8232,23 8226,15 27,0
66 8038,10 8032,17 24,9
67 7945,33 7939,47 24,2
68 7855,47 7849,69 14,7
69 7768,53 7762,83 64,2
71 7603,57 7598,03 137,0
72 7525,57 7520,12 219,0
73 7450,59 7445,22 84,4
Tabelle C.1.: Realisierte Raman{Laser auf dem Pumpu˜bergang R56(32-0) in 127I2 (Fre-
quenzen berechnet mit den Daten von [Martin u. a. 1986]).
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C. Realisierte Ramanlaser
v00 Frequenz in cm¡1 FCF
R(75) P(77) :103
2 18379,45 18368,08 13,1
4 17963,50 17952,42 7,8
5 17757,39 17746,34 5,5
6 17552,52 17541,51 4,5
7 17348,90 17337,92 7,0
9 16945,46 16934,55 8,2
11 16547,13 16536,30 8,7
13 16154,01 16143,25 8,4
15 15766,18 15755,49 7,3
17 15383,72 15373,11 5,5
22 14451,75 14441,33 7,2
24 14088,92 14078,59 7,9
26 13731,97 13721,72 7,3
28 13381,03 13370,86 5,6
31 12866,19 12856,16 6,1
33 12530,93 12520,99 8,0
35 12202,22 12192,37 8,5
37 11880,26 11870,51 7,5
38 11721,87 11712,17 2,5
39 11565,25 11555,60 5,2
40 11410,40 11400,80 5,4
42 11106,22 11096,72 8,3
44 10809,54 10800,15 10,0
46 10520,62 10511,35 10,0
48 10239,75 10230,59 8,2
Tabelle C.2.: Realisierte Raman{Laser auf dem Pumpu˜bergang P77(33-0) in 129I2 (Fre-
quenzen berechnet mit den Daten von [Cerny u. a. 1986]).
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v00 Frequenz in cm¡1 FCF
R(78) P(80) :103
4 17960,67 17949,06 8,8
6 17548,24 17536,71 5,5
7 17343,92 17332,42 6,0
9 16939,09 16927,67 7,4
11 16539,43 16528,08 8,3
13 16145,01 16133,75 8,5
15 15755,95 15744,76 7,8
17 15372,28 15361,18 6,4
18 15182,52 15171,45 2,5
22 14437,54 14426,63 6,5
24 14073,69 14062,87 7,7
26 13715,77 13705,05 7,8
28 13363,92 13353,28 6,6
33 19135,08 19135,08 7,2
35 19135,08 19135,08 8,5
37 19135,08 19135,08 8,3
39 11544,31 11534,21 6,6
42 11084,62 11074,69 7,0
43 10935,15 10925,28 1,5
44 10787,62 10777,80 9,5
46 10498,47 10488,77 10,5
Tabelle C.3.: Realisierte Raman{Laser auf dem Pumpu˜bergang P80(33-0) in 127I129I
(Frequenzen berechnet mit den Daten von [Cerny u. a. 1986]).
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